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Der vorliegende KfK-Bericht gibt die Vortridge wieder,
die anldBlich einer gemeinsamen Tagung der KTG~Fach-
gruppen "Brennelemente" und "Chemie und Entsorgung"

und des Kernforschungszentrums Karlsruhe zum Thema

"Der Brilterbrennstoffkreislauf - Brennelemente und ihre

Wiederaufarbeitung" gehalten wurden.

Dabei hat es sich als vorteilhaft erwiesen, daB an der
Veranstaltung zwei KTG-Fachgruppen teilnahmen, da hier-
durch unterschiedliche Problemkreise eine breitere Dis-
kussionsbasis ermdglichten und gegenseitige Anregungen

mit sich brachten.

Das Kernforschungszentrum Karlsruhe leistete Fachbeitrid-
ge durch ‘das Projekt Wiederaufarbeitung und Abfallbehand-

lung und durch das Projekt Schneller Brliter.



Abstract

This publication pfesents the contributions submitted at the
seminar "The Fast Breeder Fuel Cycle -~ Fuel Elements and their
Reprocessing", held on 3d and 4th of november, 1983 at the

Karlsruhe Nuclear Research Centre.

A summary lecture reports on the different types of fast breeder
fuel elements, and on their storage and transport. Other subjects

are fast breeder fuel fabrication and cutting of fuel elements.

In several contributions concerning the reprocessing of fast
breeder fuel, there are treated the differences between light water
reactor (LWR) and fast breeder (FBR) fuel reprocessing, contri-
buting valuable data especially the experience with reprocessing

of KNK II fuel in the MILLI lab scale reprocessing facility.

A further main subject relates to future R & D works, including
the conception of a FBR fuel reprocessing pilot plant and the
employment of electrolytic processes for simplification of
reprocessing techniques and reduction of waste, already success-

fully demonstrated in LWR fuel reprocessing.
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Einleitung

In dem einleitenden Vortrag zu diesem Seminar soll zundchst

einmal ein Uberblick gegeben werden lber die derzeit im Betrieb
bzw. in der Fertigung befindlichen BE-Typen; es wird dann auf die
Anforderungen an die BE—Auslegung éingegangen, anschliefiend werden
die daraus abzuleitenden Belastungen der verschiedenen BE-Kompo-
nenten diskutiert und zum SchluB die Auslegungsdaten und mdgliche

weitere Entwicklungen beschrieben.

Beschreibung der verschiedenen Schnellbriiter-Brennelementtypen

Bei der Beschreibung der BE-Typen liegt (vor allem hier in
Karlsruhe) nichts ndher als mit den KNK-Brennelementen zu be-
ginnen, die sich ja im bisherigen Betrieb sehr bewdhrt haben,
wie auch das jetzt im zweiten Kern weiterbestrahlte BE des Erst-
kerns zeigt, das im lokalen Abbrand die 100.000 MWd/tSM bereits

deutlich liberschritten hat.

In Abb. 1 sind die flir uns zur Zelt wichtigsten BE-Typen darge-
stellt, wobei jeweils einige charakteristische Daten neben dem
Element bzw. in der Tabelle im unteren Teil angegeben sind. Wir
sehen z. B. im Fall der KNK-II Elemente, daB die 2.2 m langen

BE des Zweitkerns 127 Brennstdbe mit 1.5 m Linge und 7.6 mm
AuBendurchmesser enthalten. Beim Ubergang vom Testreaktor KNK-II
zum Prototypreaktor SNR-300 nehmen die axialen Dimensionen deut-
lich zu, wédhrend die radialen Dimensionen in etwa gleichbleiben.
Die Spaltstoff- und Brutstofflinge wichst mit 95 cm bzw. 2 x

40 cm auf briitertypische Werte, so daB die Brennstabldnge um
fast 1 m wdchst, und da auch die "Extremitdten", Kopf und FuB,

groBer werden, ist das BE insgesamt 1.5 m lédnger.



Diese Lange blieb auch bei dem vor knapp 10 Jahren konzipierten
BE des sog. SNR-2 HOMl-Kerns bestehen, wdhrend die radialen Dimen-
sionen aufgrund der gréBeren Stabzahl und des gréBeren Stabdurch-

messers deutlich wachsen.

Inzwischen hat auch uns die deutsch-franzdsische Freundschaft
eingeholt, und der SPX-1l, der mit seinen Elementen im ndchsten
Jahr in Betrieb gehen soll, ist zu einem gewissen MaBstab fir uns
geworden. Die Verldngerung von Kopf und FuB, die hier deutlich . .
sichtbar wird, wird auf franztsischer Seite bei den Uberlegungen
zum SPX-2 jedoch teillweise rilickgdngig gemacht, so daB das SPX-2-
Element dem hier dargestellten Element der heutigen SNR-2 Kon-
zeption recht dhnlich ist. Dieses typische Schnellbriiter-BE zu-

kiinftiger Leistungsreaktoren zeichnet sich aus durch:

- eine Gesamtldnge von knapp 5 m

- ein Brennstabblindel von 271 Stdben mit 8.5 mm Durchmesser
und 2.7 m L&nde

- einen relativ kurzen FuB

- die Abstandshalterung zwischen den BE erfolgt durch die
in 2 Ebenen angeordneten Pflaster, die gegenliber fritheren

SNR-Auslegungen deutlich vereinfacht sind.

Anforderungen an die BE-Auslegung und ihre Konseguenzen

Nach der allgemeinen Beschreibung der Brennelementtypen wird
auf die Anforderungen an die Auslegung der Brennelemente und
ihrer Komponenten eingegangen, wie sie in Abb. 2 zusammenge-
stellt sind.
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Aus der Vielzahl der Anforderungen wird auf einige wenige etwas
ndher eingegangen und dazu zundchst einmal die Brennstoffzyklus-

kosten diskutiert, die in Abb. 3 als Funktion verschiedener



Auslegungsparameter dargestellt sind. Es gibt hier eine Kategorie
untergeordneter GroBen wie Spaltstoffhdhe, Lingenleistung und Schmier-
dichte, wdhrend die Wichtigkeit zweier Parameter deutlich wird.
Zum einen ist es der Brennstabdurchmesser, der im Bereich von

6 — 11 mm variiert wurde und der Abbrand, dessen EinfluB im Be-
reich von 100 - 200 MwWd/kg SM dargestellt ist. Beim Stabdurch-
messer ist zu bedenken, daB mit steigenden Werten auch die Element-
grbBe widchst, was dann bei konstant gehaltener Elementzahl zu
einem groBeren Tankdurchmesser fllhrt und so eine gewisse Anlagen-
pbnale nach sich zieht. Insofern diirfte mit dem jetzt in Anleh-
nung an den SPX-1 gewdhlten Durchmesser von 8.5 mm das hier vor-

handene Kostensenkungspotential weitgehend ausgeschopft sein.

Beim Abbrand zeigt die Kostentendenz im Bereich von 100 - 200
Mwd/kg SM noch stetig nach unten, wobei jedoch auch hier einmal
zu untersuchen wdre, wie sich mdgliche Pdnalen von der Wieder-
aufarbeitung her auswirken k&nnten. Vor allem aber ist das Ver-

" halten des Strukturmaterials bei sehr hohen Abbrinden aufgrund
fehlender Bestrahlungserfahrungen noch sehr unsicher, so daB wir
uns mit dem noch immer anspruchsvollen Zielwert von 140 Mwd/kg SM

begnligen sollten.

Die Konsequenzen eines solchen Abbrandzieles flir das Struktur-
material der Kernelemente soll anhand einiger Beispiele erliutert
und dazu zundchst mit Hilfe von Abb. 4 gezeigt werden, wie dieses
Abbrandziel in den allgemeinen Rahmen unserer SNR-Projekte hin-
einpaBt.. Hier ist die lineare Schwellaufweitung dargestellt, die
der austenitische Stahl 1.4970 als Funktion der Neutronendosis
erfdhrt, und zwar zum einen im Zustand kva und zum anderen als
‘kv—Material, das jetzt das Referenzmaterial flir KNK, SNR-300

und SNR-2 ist. Man sieht, daB wir wirklich klein angefangen haben
mit dem Erstkern von KNK-II, daB aber im dritten Kern schon Dosen
erreicht werden, die mit denen des SNR~300 Erstkerns vergleichbar

sind. SNR-300 und SNR-2 trennt jedoch noch in etwa ein Faktor 2,



und hier tritt dann die Notwendigkeit, niedrig schwellende
Materialien einsetzen zu miissen, Uberdeutlich zu Tage.

Es i1st klar, daB mit dem 1.4970 kv,a flr SNR-2 eine sinnvolle
Elementauslegung nicht mehr m&glich wdre, da die lineare

Schwellaufweitung fast 10 % erreicht.

Als weltereg Beispiel zu dem Problem der Strukturmaterialbe-
lastungen wird in Abb. 5 illustriert, welche geometrischen Ver-
formungen die Elemente wdhrend des Leistungsbetriebs erfahren.
Die Elemente sind schematisch dargestellt mit ihrer Mittelachse,
dem Kasten und den beiden Kontaktebenen zwischen den Elementen
sowie zwischen den iuBeren Elementen und den Stlitzringen des
Kernhalterungssystems. Man kann deutlich die beiden Verformungs-

effekte der BE erkennen:

1. Die Kastenaufweitungen, die beil Neutronenbestrahlung durch
Schwellen und durch Innendruck bedingtes Kriechen erfolgen.
Sie sind so groB im Kerninneren,wo die Dosis groB ist, und
man sieht z. B., daB weniger stark abgebrannte Elemente

deutlich weniger ausgeprdgte Bduche haben.

2. Die Elementverbiegungen, die durch Gradienten der Temperatur
und der Dosis von einer Flanke der BE-Kdsten zur anderen be-
dingt sind. Hinzu kommen dann noch Kriecheffekte aufgrund
der Kraftibertragungen in den Stiitzebenen. Man sieht, daB
diese Verbiegungen nur im duBeren Corebereich auftreten, da
dort groBe Gradienten auftreten. Im Inneren stehen die Ele-

mente dagegen nahezu gerade.

Aus diesem Bild werden die in Abb. 2 genannten Forderungen nach

Handhabbarkeit der Elemente sehr deutlich, daBR ndmliich

- der Spalt zwischen den Kdsten so ausgelegt werden muf, daB

Kastenkontakt vermieden wird, und daB



- durch geeignete Auslegung der Kontaktebenen (Lage und Spalt
zwischen den Pflastern, bzw. Spalt zwischen den &iBeren Ele-
mentpflastern und den Stutzringen) zu starke Verbiegungen und

Krdfte zwischen den Elementen vermieden werden.

3.4 Anforderungen an den Brennstoff

Nach diesem Uberblick Uber einige wichtige Auslegungsanforderungen
an die Brennelemente wird nun auf den Brennstoff als die wich-
tigste Komponente flir die Wiederaufarbeitung eingegangen. Fer-—
tigungstechnische Aspekte, d. h., die Frage, wie ein in Salpeter-
sdure gut losbarer Brennstoff verfligbar gemacht werden kann,werden
nicht diskutiert, da sich damit ein spdterer Vortrag noch be-
schdftigen wird. Es wird vielmehr versucht aufzuzeigen, bel wel-
chen Spezifikationsanforderungen an die Brennstofftablette das
Kriterium der "Wiederaufarbeitbarkeit" eine Rolle spielt bzw.

Bericksichtigung finden muB.

Die wichticsten allgemeinen Anforderungen an den Brennstoff sind

bereits in der Abb. 2 mit formuliert worden

~ technisch machbar
- Sicherheitskriterien erfiillbar
- Wirtschaftlichkeit: hoher Abbrand realisierbar

- Loslichkeit

Daraus sind auch direkt die Kriterien fiir die Brennstoffspezi-
fikation ableitbar, die zur Formulierung verschiedener Produkt-
merkmale geflihrt haben, wie sie in Abb. 6 zusammengestellt sind.
Dabei ist oftmals zwischen konkurrierenden Exrfordernissen von
Auslegung, Betrieb und Fertigung abzuwdgen, wobei den sicherheits-
relevanten Gesichtspunkten die hdchste Prioritdt zukommt. Spezi-~
fizierte Werte sind flir den Erstkern SNR 300 sowie den SNR 300

Zweitkern und SNR 2 angegeben.



- Der Pu-Gehalt muB wegen der Kriterien "Vermeidung zentralen
Schmelzens" und "Ldslichkeit"gleichermaBen begrenzt werden,
da der Schmelzpunkt des Mischoxids mit dem Pu-Gehalt abnimmt
und die Ldslichkeit auch des Mischkristalls bei hohen Pu-
Gehalten (= 40 %) beeintrichtigt wird.

- Bei der Festlegung der Stdchiometrie gibt es unterschiedliche

und teilweise konkurrierende Anforderungen:

Das Kriterium der Vermeidung von chemischer Wechselwirkung
Brennstoff/Hiille fordert eine geringe Stochiometrie, damit
zur Vermeidung der Stahloxydation das Sauerstoffpotential

gering gehalten wird.

Das Kriterium der Vermeidung von zentralem Schmelzen fordert
eine hohe Stdchiometrie, da so die Wdrmeleitfdhigkeit und

der Schmelzpunkt glinstig beeinflufl werden.

FUr gute Loslichkeit ist ein Wert bei O/M = 1,97 glinstig, da
dann radiale U/Pu-Umverteilungsvorgdnge minimal sind und z.B.
lokale Pu-Anreicherungszonen am Zentralkanal mit einge-

schrédnkter LOslichkeit vermieden werden.

Der spezifizierte O/M-Bereich ist somit ein KompromiB hinsicht-

lich der verschiedenen Forderungen.

— Von der Mikrostruktur fordern alle genannten Kriterien eine
moglichst homogene Verteilung. Hier spielen natlirlich ferti-
gungstechnische Details eine libergeordnete Rolle, z. B. der
EinfluB von Sintertemperatur und KorngrdBe auf den Misch-

kristallanteil und die Sinterbindung der Keramik.



- Bei der Tablettendichte fordern der hohe Zielabbrand und
die Vermeidung der mechanischen Wechselwirkung Brennstoff-
Hiille die Bereitstellung eines gewissen Freivolumens ilber
Tablettenporositét und Spalt. Da die Spaltweite zur Ver-
meidung eines zu groBen Temperatursprungs zwischen Hillrohr
und Pellet begrenzt ist, sind Pelletdichten von etwa 95 %

anzustreben.

Die Forderung nach geringer chemischer Wechselwirkung von
Brennstoff und Hillrohr flihrt ebenfalls zu einer hohen Pellet-
dichte, da der Brennstoff mit steigender Dichte chemisch in-
aktiver ist, eine geringere O/M-Drift und eine geringere Mobi-

litdt von Spaltprodukten und Sauerstoff zeigt.

Der Zusammenhang zwischen Tablettendichte und Loslichkeit ist
mehr indirekt zu sehen. Die Brennstoffherstellverfahren, die zu
hochldslichem Brennstoff mit hohem Mischkristallanteil fiihren,
(OCOM, AUPuUC) weisen ndmlich eine verfahrenstypische hohe Dichte
von 92 - 95 % TD aus. Dies flihrte zum Begriff des "hochdichten
hochl&slichen" Brennstoffs fiir SNR-300 und KNK-II Nachladungen.

AbschlieBend zu dieser Zusammenstellung sei vermerkt, daB die
Pu-L&slichkeit als Spezifikationsanforderung in die Brennstoff-
spezifikation fir SNR-300- und KNK-II-Nachladungen aufgenommen
wurde. Die Pu-Loslichkeit wird spezifiziert mit 99 % nach

6-stliindiger LOsezeit in 7-molarer HNO;.

Auslegungsdaten der Brennelemente und des Kerns

Nachdem hiermit bereits die wichtigsten Daten flir den Brennstoff
von Schnellbriiterbrennelementen genannt worden sind, soll noch
‘kurz darauf eingegangen werden, wie auf Basis des heute vorge-
sehenen SNR-2~Konzepts die Elemente und der Kern aussehen, in

denen der eben diskutierte Brennstoff eingesetzt werden soll.



Dazu zeigt zundchst einmal Abb. 7 einen Kernquerschnitt. Ihm

soll nur entnommen werden, dafB es sich um einen Kern mit 2

Anreicherungszonen handelt mit 252 Elementen in der inneren

Spaltstoffzone und 162 in der &duBeren, sowie 120 Brutelemente

und 37 Absorbern.

In Abb. 8 sind die wichtigsten geometrischen Daten und nomi-

nellen Auslegungsbelastungen der SNR-2-Brennelemente zusammen-

gestellt. Abb. 9 schlieBlich gibt einige auch flir die Wieder-

aufarbeitung wichtigen Informationen liber den Kern und seinen

Brennstoff.

Wichtige Zahlen sind:

Plutonium-Inventar im Xern 8.0 t zu BOL und 7.5 t zu EOL.

In den Brutmdnteln werden 1.7 t Pu erbriitet.

Die Pu-~-Anreicherungen nehmen zu mit dem Abbrand, obwohl die

Inventare abnehmen, was an dem insgesamt sinkenden Schwerme-

tallgehalt liegt.

Interessant ist vielleicht noch der Pu-Vektor, der im frischen
Zustand einer LWR-Zusammensetzung entspricht und sich wdhrend

der 4-jdhrigen Einsatzzeit relativ wenig dndert.

Das Schwermetallinventar der Brennelemente addiert sich zu
61.6 t auf, woraus sich bei der Standzeit von 4 Jahren und
einer Excorezeit von etwa 3 Jahren ein Schwermetallstrom
von knapp 10 t pro Jahr ergibt, zu denen dann noch einige

wenige t von den Brutelementen hinzukommen.



MOgliche Anderungen der BE-Auslegung

Zum SchluB sollen noch kurz mbgliche Unterschiede zukiinftiger
Schnellbriiterelemente gegeniiber dem hier vorgestellten Konzept

diskutiert werden:

- MOgliche Vereinfachungen zur Kostensenkung oder Anderungen
mit dem Ziel der besseren Zerlegbarkeit dirften wohl aus
Sicht der WA nur wiinschenswert sein, so z. B. die Verriﬁge—

rung des Stahlgewichts pro BE.

- Weitere Abbranderhdhungen iiber den heutigen Zielwert von
140 MWD/kg SM hinaus sind nur denkbar, wenn die Bestrahlungs-
versuche und Reaktorbetriebserfahrungen dieses zulassen. Hier
wird dann zu prilifen sein, ob die erhoffte Senkung der Brenn-
stoffzykluskosten nicht durch P8nalen bei der WA kompensiert

wird.

-~ Heterogene Kerne konnten wieder interessant werden, wenn der
glinstigere Natrium-Voideffekt, das glinstigere Abbrandverhalten
oder das geringere NeutronenfluBniveau wieder zu Ehren kommen.
Die wesentliche Konsequenz widre eine Anhebung der Pu-Anreiche-
rung, so dafl hier die Frage nach einem Limit mit Hinblick auf
die LOslichkeit zu stellen wire.

Andere Stabdurchmesser wiirden hauptsdchlich die Inventare und
das Anreicherungsniveau dndern, dirften aber kaum schwerwie-

gende Konsequenzen fiir die WAA nach sich ziehen.

~ Ganz anders sieht es bei den alternativen Brennstoffen aus,
von denen wir wissen, daB sie die noch recht junge WA-Land-
schaft grundlegend verdndern wilirden. Alierdings ist wohl in
den néchstén Jahrzehnten keine Notwendigkeit gegeben, zuv
diesen alternativen Brennstoffen iiberzugehen. Es sieht viel-
mehr so aus, als kdnne der Mischoxidbrennstoff die stark her-
abgesetzten Anforderungen an die Schnellbrutreaktoren in der

absehbaren Zukunft vollauf erfillen.
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BRENNSTOFF /HULLE
_ CHEM. WECHSELWIRKUNG
BRENNSTOFF/HOLLE
_ LOSLICHKEIT
_ (BRUTRATE)
Reaktorkern | opr71r1KaATIONSFORDERUNGEN AN DEN SB-BRENNSTOFF
3/11/83 UND ZUGEHURIGE KRITERIEN

16195/05-81/1

Abb. 6
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INTERATOM

PARAMETER | EINHEIT WERT
BRENNSTAB
AUBENDURCHMESSER MM 8.5
HOLLROHRWANDSTARKE MM 0,565
SPALTSTOFFLANGE M 1.0
BRUTSTOFFLANGE N 2 X 0,30
GESAMTLANGE M 2.70
ANZAHL JE BUNDEL - 271
KASTEN
INNENSCHLUSSELWEITE MM 170.8
WANDSTARKE MM I, 1
SPALT ZWISCHEN KASTEN MM 6.0
ELEMENT
TEILUNG MM 185, 0
GESAMTLANGE | M 85
NOM. AUSLEGUNGSBELASTUNGEN
LANGENLEISTUNG BOL/EOL W/CM 480/400
ABBRAND MWd/kg SM 140
DOSIS DPA-NRT 140

Reaktorkern GEOMETRIE- UND AUSLEGUNGSDATEN DER SNR 2
3/11/83 BRENNELEMENTE

16195/05-81/1
Abb. 8
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INTERATOM —

BRUTRATE, INTERN, RADIAL, AXIAL

PARAMETER EINHEIT WERT
REAKTORLEISTUNG MW 3420
ANZAHL: BRENNELEMENTE - 41y
BRUTELEMENTE - 120
ABSORBERELEMENTE - 37
STANDZEIT: BRENNELEMENTE A b
BRUTELEMENTE A 6
PU - INVENTAR BOL/EOL : C1 T 4,35/4,26
C2 T 3.66/3,29
ABM T - /0.68
RBM T - /1.00
PU/SM BOL/EOL: C1 - 172/.,186
C2 - 224/,220
SM - INVENTAR BOL/EOL: C1 T 25.3/22.9
C2 T 16.3/15.0
AX.BM T 25.0/24.9
RAD.BM T 25.5/25.3
PU - VEKTOR, EOL/BOL:  PU 238 % 1.0 /0.6
PU 239 % 59.3/57.8
PU 240 % 24.,8/28,3
PU 241 % 3.9/5.9
PU 242 % 5.0/5.4
AM 241 % 1.0/2.0

0.80/0.13/0,20

Reaktorkern
3/11/83

REAKTOR- UND BRENNSTOFFDATEN SNR 2

16195/05-81/1

Abb.

9
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- VEREINFACHUNGEN ZUR KOSTENSENKUNG UND BESSEREN
ZERLEGBARKEIT

- WEITERE ABBRANDERHOHUNG

- KONZEPTANDERUNG AUF OXIDBASIS
. HETEROGENE KERNE
. ANDERE (DICKERE) STABDURCHMESSER

- ALTERNATIVE BRENNSTOFFE
. KARBID
. METALL

INTERATOM -—

Reaktorkern MOGLICHE ANDERUNGEN DFR SCHNELLBROUTERBRENNELEMENTE
3/11/33

16195/05-81/1 Abb. 10




BRUTERBRENNSTOFFE: HERSTELLUNG UND ERFAHRUNG

J. Krellmann

ALKEM, Hanau



Seit dem Jahr 1966 fertigt ALKEM Briiterbrennstoffe. Von
diesem Brennstofftyp wurden bis 1983 1in Summe 4,9 t
Keramik hergestellt und zu insgesamt 15.200 Brennstdben
verarbeitet. Parallel zu den verschiedenen Fertigungsauf-
trdgen sind eine génze Reihe von F + E-Arbeiten durchge-
fiihrt worden. Dabei handelt es sich um die Entwicklung und
Verbesserung von Fertigungsverfahren sowie um die Neu- und
Weiterentwicklung der Fertigungsanlagen. Eine groBe Zahl
von F + E-Tatigkeiten ergaben sich aus den laufenden Pro-
duktionskampagnen selbst und muBten unter zeitweise hohemn
Termindruck fertigungsbegleitend durchgefiihrt werden.

In den vergangenen Jahren wurden auch eine grdoBere Anzahl
von Stédben flir Bestrahlungsexperimente hergestellt. Der
liberwiegende Teil der Experimente ist in Zusammenarbeit
mit dem Kernforschungszentrum Karisruhe abgewickelt
worden. Um einen Uberblick zu geben, was im Hinblick auf
die Produktion von Briiterbrennstoffen bislang bei ALKEM
hergestellt wurde, dient die Abbildung 1 und eine auf-
tragsbhezogene Ubersicht, die Abbildung 2.
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Ndher eingegangen werden soll auf die Fertigungskampagnen
fiir die Kompakte Natriumgekiihlte Kernreaktoranlage, abge-
ktirzt KNK II, den Schnellen Natriumgekiihlten Reaktor
SNR 300, sowie die Bestrahlungsexperimente PHENIX und
SAPHIR, die in Abbi]dung 2 mit einem Balken gekennzeichnet
sind.

KNK II, 1. Kern

Die Herstellung der 160 kg Brennstoff entsprechend
1.400 Brennstaben wurde iiber einen ldngeren Zeitraum bis
zum Jahr 1977 durchgefiihrt. Als Tablettenmerkmale sind die
Dichte von 86 % der theoretischen Dichte sowie der Durch-
messey von 5,1 mm zu nennen.

Das Herstellverfahren war unser damaliges Standardver-
fahren, das auf dem FlieBschema der Abbildung 3 zu ersehen
ist,

Die Ldslichkeit des hergestellten Brennstoffes, d.h, die
Menge Plutonium, die vor der Bestrahlung des Mischoxids in
7 molarer Salpetersdure 16slich ist, betrug hierbei nur
ca. 80 %. Mittlerweile wurde erkannt, daB eine moglichst
hohe Ldslichkeit 1in Salpetersdure ohne Zusatz von FluB-
saure bei der Wiederaufarbeitung von Brennstoffen von ent-
scheidender Wichtigkeit ist, um den Plutoniumanteil in den
Abfdallen und den Verlust an erbriitetem Plutonium so gering
wie mbglich zu halten und um einen sicheren Betrieb der
Wiederaufarbeitungsanlage zu gewdhrleisten.
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Die Fertigung des KNK II/1 wurde mit MaBsintern begonnen,
d.h. auf ein Schleifen der Pellets nach dem Sintern konnte
durch eine moglichst exakte Einhaltung von PreB- und
Sinterparametern tiberwiegend verzichtet werden, Die
Tabletten, welche nicht innerhalb der vorgegebenen Durch-
messertoleranzen lagen, wurden bei diesem Auftrag liber
eine MeBmaschine aussortiert und die Pellets mit UbermaB
naB geschliffen. Im Verlauf der Fertigung wurde aufgrund
von Hantierungs- und somit auch von Dokumentations-
problemen auf die Weiterfliihrung des MaBsinterns verzichtet
und zu 100 % geschliffen.

Das Einhalten des Sauerstoff/Metall-Verhdaltnisses des
Brennstoffs war bei diesem Auftrag probliemlos, da als
obere Spezifikationsgrenze der stdchiometrische Wert von
2,0 spezifiziert war, den diese Tabletten sehr schnell bei
Lagerung erreichten. Es konnte vorausgesehen werden, daB
bei dem angewandten Verfahren und einem niedriger spezifi-
zierten 0/Me-Verhdaltnis Probleme auftauchen wilrden, was
dann auch bei der Nachladung KNK II/2 auftrat.

Aber bevor auf diese Nachladungskampagne eingegangen wird,
noch ein Wort zum Betriebsverhalten der KNK II/1-Brenn-
elemente. Es wurde ein Abbrand von 100.000 Megawatt-Tage
pro Tonne Schwermetall erreicht. Dieser Wert gehdort, welt-
weit gesehen, zu den Spitzenabbrdanden fiir Briiterbrennstoff
und ALKEM hofft, daB die Nachladung KNK II/2 dhnlich gutes
Betriebsverhalten zeigt, nachdem der Kern am 26. Juni 1983
erstmals kritisch wurde.
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KNK II, 2. Kevrn

Dieser zweite Kern wurde 1in den Jahren 1979 bis 1982 bei
ALKEM gefertigt und bestand aus 220 kg Keramik ent-
sprechend 1.150 Brennstaben. Die Dichte der gesinterten
Pellets lag entsprechend den Vorgaben in der Spezifikation
bei 92 und 94 % theoretischer Dichte, der Durchmesser der
Pellets bei 6,4 mm.

Die Herstellung des Brennstoffs wurde nach zwei Verfahren
vorgenommen,

Begonnen wurde mit dem sogenannten Einsint-Verfahren.
Diese Bezeichnung ist nicht besonders glicklich gewdhlt
und nur durch das damals als Weiterentwicklung vorgesehene
Zwiesintverfahren zu erkldren. Es ist hierunter zu ver-
stehen, daB die Ausgangsmaterialien 4 Stunden ohne die
Zugabe von Mahlhilfsmitteln gemahlen wurden. Durch diesen
Verfahrensschritt sind im Gegensatz zu dem friheren Stan-
dardverfahren schon Loslichkeiten von ca. 95 % erreicht
werden.

Im Verlauf der Fertigung ist dann auf das Optimierte CO-
Mahlverfahren, kurz OCOM-Verfahren, mit Vorkompaktierung
und Granulation {Ubergegangen worden. Dabei wurde beim
Mahlvorgang ein Mahlhilfsmittel zugegeben, welches bei
hdheren Mahldauern bis zu 12 Stunden das Anbacken des
feinen Pulvers an die Wdnde der Mihle und an die Mahl-
korper verhindert (Abbildung 4).
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Durch den Einsatz dieges hoch aufgemahienen Pulvers
konnten die fiir die Wiederaufarbeitung des Brennstoffes
bendtigten Ldslichkeiten besser 99 % erreicht werden. Das
OCOM-Verfahren wird wegen des sehr viel niedrigeren
Plutoniumgehaltes in modifizierter Form auch bei der
Herstellung von Brennstoff fiir thermische Reaktoren 1in
groBerem Umfang angewendet (Abbildung 5).

Wie schon angedeutet, sind beziiglich des Sauerstbff/
Metallverhaltnisses speziell beim Einsint-Verfahren durch
die schnelle Oxidation Probleme bei der Fertigung aufge-
treten. Um die vorgegebene Grenze von 1,99 einhalten zu
kdnnen, muBte die hergestellte Keramik in enger Zusammen-
arbeit mit dem Stabbetrieb schnellstens in Hiillrohre ver-
fillt und verschweiBt werden. Die anschlieBende OCOM-
Fertigung verlief dann beziliglich dieses Punktes wesentlich
besser und lieB es zu, den Keramik- und den Stabbetrieb
wieder stdrker zu entkoppeln, da ldnger gdgelagert werden

konnte.

Als Hillrohrmaterial wurden 3 verschiedene Varianten des
Stahls 1.4970 verwendet, die sich in Kaltverformung und
Auslagerung unterschieden. Mit gleichen SchweiBparametern
fir die 3 Versionen konnte ein spezifikationsgerechtes
Ergebnis erzielt werden. Besondere Probleme gab es nur bei
der Fiillgasreinheit. Eine Leckage in unserem Heliumgas-
system fiihrte zu Werten von unter 95 % Helium im Brenn-
stab. Durch mitlaufend geschweiBte Proben wurden wir auf
diese Abweichung aufmerksam und der Fehler konnte nach
eingehender Suche gefunden und behoben werden.
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KNK II, Ringelemente

Gesondert eingegangen werden soll neben diesen gridBeren
Auftragen auf die Fertigung der KNK II-Ringelemente. Hier
wurde neben der Brennstoff-Herstellung nach dem 0OCOM-Ver-
fahren auch das Amonium-Uranyl-Plutonyl-Carbonat-Verfah-
ren, kurz AUPuC-Verfahren eingesetzt (Abbildung 6).

Es handelte sich hierbei um 2 Brennelemente mit 40 kg
Keramik nach dem O0COM-Verfahren und 1 kg nach dem AUPuC-
Verfahren mit Plutonium der 2. Generation. Dieses eine
Kilogramm wurde durch die Aufarbeitung von KNK II/1-Brenn-
staben in der MILLI abgetrennt und es gelang somit, die
SchlieBung des Brennstoff-Kreislaufs durch die KNK zu
demonstrieren. |

Die Dichte der Pellets lag bei 94 % theoretischer Dichte,
der Durchmesser der geschliffenen Tabletten bei 6,4 mm und
die erzielte LOslichkeit mit beiden Verfahren besser 99 %,
wobei die Werte des Cofallverfahrens in der Regel um
einige Zehntel % hdher liegen als die des Mahlverfahrens.

Zur Einstellung der Dichte waren Zinkstearat-Zugaben von
0,8 bis 1,8 % als Porenbildner notwendig, die {liber vorlau-
fende Performance-Tests ermittelt wurden. Der Grund hier-
fiir lag in der erhdhten Sinteraktivitdt des gemahlenen
Materials gegeniiber der spezifizierten Sinterdichte.
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Die Keramik war hinsichtlich ihres Sauerstoff/Metall-
Verhdaltnisses duBerst stabil. Dies ging sogar so weit, daB
Keramik, die nach dem Sinterofenausgang unter dem spezifi-
zierten Wert lag, durch Lagern nicht in den spezifika-
tionsgerechten Bereich hineindriftete. In diesen Fdallen
muBBte nachoxidiert werden.

Aus Abbildung 7, welche die Fertigungsdurchsatze des
KNK II/2 mit seinen 2 Verfahrensvarianten sowie fiir die
Ringelemente zeigt, ist zu ersehen, daB grdoBere Auftrage,
die zu 1langeren Fertigungszeitrdaumen flihren, mit Durch-
satzsteigerungen verbunden sind, was letzlich auch zu
Kostensenkungen fiihrt. Die gleiche Abhdngigkeit zeigt sich
auch bei der Herstellung der SNR 300-Brennstdabe und ent-
spricht den Erfahrungen von Produktionsablaufen im Allge-
meinen.

Selbstverstandlich konnen Kostensenkungen auch durch
andere MaBnahmen erzielt werden, so z.B. durch die Ver-
groBerung von Pelletdurchmessern.

SNR 300

ALKEM hat im Rahmen dieses Auftrags 60 % der Brennstidbe
des Erstkerns, d.h. 20.400 Stabe mit zusammen 4 t Keramik
zu fertigen. Die Spaltstoff-Anreicherungen betragen bei
der C 1l-Anreicherung ca. 26 % Plutonium, bei der C(C2-
Anreicherung ca. 37 % Plutonium. Die hohe Anreicherung
fertigt ALKEM alleine, die niedrige Anreicherung ALKEM und
die Fa. Belgonucléaire gemeinsam.
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Das Keramik-Fertigungsverfahren entspricht, wie beim
KNK II/1 schon erwdhnt, dem friiheren Standardverfahren,
d.h. die Plutonium-LosTichkeit vor der Bestrahlung liegt
bei nur ca. 80 %. Die Produktion wurde in den Jahren
1975/76 1im Rahmen der F + E-Vorhaben mit einem sogenannten
Probelauf begonnen, der auf Probleme und deren Verbesse-
rungsmdgiichkeiten im Hinblick auf die spatere eigentliche
Fertigung hinweisen sollte. Im Jahr 1978 wurde dann die
Produktion auf der Fertigungslinie II aufgenommen. Der
Durchsatz konnte bis zum Februar 1983 auf ca. 600 Brenn-
stabe pro Monat entsprechend 120 kg Keramik kontinuierlich
gesteigert werden. Die sich daran anschlieBende Produktion
nach dem Wechsel auf die Fertigungslinie I konnte bis dato
auch schon wieder auf einen Durchsatz von liber 500 Brenn-
staben pro Monat angehoben werden.

Zur Charakterisierung des Brennstoffes 1ist zu sagen, daB
der Pelletdurchmesser bei ca. 5,1 mm liegt und die Dichte
nur ca. 86 % der theoretischen Dichte betragt. Dieser Wert
wird hier im Gegensatz zum KNK II/1, wo niedrig sinterndes
U0p verwendet wurde, durch den Porenbildner Ammonium-
Uranyl-Carbonat eingestellt. Die Sinteraktivitdt des ein-
gesetzten hochsinternden Urandioxids und die unterschied-
Tiche Sinteraktivitat der Plutoniumdioxid-Lose werden
durch wechselnde AUC-Zugaben ausgeglichen. Besondere
Probleme bei der Pelletfertigung ergaben sich durch die
sich dandernden physikalischen und chemischen Eigenschaften
des Plutoniumdioxids aus dem franzdsischen La Hague. Mit
zunehmendem Alter des Materials ergaben sich auch hOhere
Americium-Gehalte und damit insbesonders in Verbindung mit
dem hohen Plutonium-Anteil in der C2-Anreicherung
‘Strahlenbelastungsprobleme filir die Mitarbeiter, speziell
bei der Teilkdrperdosis.
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DaB die Verarbeitung dieser Materialien zusammen mit
gesteigerten Durchsdtzen méglich ist, kann auf die sehr
speziellen AbschirmungsmaBnahmen, erhdohte Sauberkeitsan-
forderungen in den Handschuhkdsten sowie nicht zuletzt auf
das verbesserte Verhalten der Mitarbeiter vor Ort zuriick-
gefiihrt werden. Auf diesem Gebiet kOnnen aber durch
weitere gezielte Verbesserungen und Entwicklungen Fort-
schritte gemacht werden.

Ein sich im Laufe der Plutoniumdioxid-Anlieferungen
erhohender Gehalt an Plutonium 238 in GrdBenordnungen bis
zu 1,5 % ergab durch die daraus folgende hOhere Wiarme-
entwicklung im Material Probleme mit der Stabilitat des
Brennstoffs bezlglich des 0/Me-Verhdltnisses. Die Wdarme-
leistung lag bei friiheren Plutonium-Lieferungen bei ca. 5
Watt/kg Plutonium und ist teilweise in 1983 auf mehr als
doppelt so hohe Werte gestiegen. Dies hat eine schnellere
0/Me-Drift der Pellets zur Folge, insbesonders bei den
Brennstiaben mit der hohen C2-Anreicherung von ca. 37 %
Plutonium., Die Entkopplung durch Lagerung zwischen
Keramik- und Stabbetrieb 1lag frither bei mindestens
2 Monaten und reduziert sich durch diese verringerte
Stabilitat auf weniger als 1 Woche. Bei erforderlichen
ldngeren Lagerzeiten wurde die Keramik in Kiihlschrdanken
aufbewahrt und so einem wesentlichen stabileren Zustand
zugefihrt. Dieses Verfahren ist jedoch sehr zeitaufwendig.

Erwdhnt werden soll auch, daB es im Verlauf der Produktion
gelungen 1ist, die Fertigungsricklaufe zu verringern bzw.
soweit sie unvermeidbar sind, wieder zuriickzufiihren und
auch Fertigungsriickldaufe aus fritheren Herstellungslosen
einzusetzen.
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Die Stabfertigung setzte zum VerschweiBen der Hiillrohre in
der Fertigungslinie II eine neue SchweiBanlage ein, die
mit einer frei programmierbaren Steuerung die Brennstabe
nach dem Fullen mit Helium verschlieBt. Auch bei dieser
Anlage zeigte sich, daB die letztendliche Erprobung die
Fertigung selbst darstellt, da auch nach eingehendsten
inaktiven und aktiven Probeldaufen erst 1langsam eine
annehmbare Leistung beziiglich Qualitat und Durchsatz
erreicht werden konnte.

Nach dem Wechsel der Produktion auf die Fertigungslinie 1
ist mittlerweile auch hier eine neue SchweiBanlage in
Betrieb genommen worden, die nach relativ kurzer Anlauf-
zeit die in Hillrohre eingefiillte spezifikationsgerechte
Keramik ohne besondere Schwierigkeiten verschweiBt. Ein
wesentlicher Vorteil dieser Anlage ist, daB das Hiillrohr
gegeniiber @dlteren Fertigungsanlagen wesentlich weniger
kontaminiert werden kann. Dies ist konstruktiv so geldst,
daB sich nur der unmittelbare SchweiBbereich des Rohres im
Handschuhkasten befindet, der Rest des Stabes aber auBer-
halb.

Das verwendete Wolfram-Inertgas-SchweiBverfahren kénnte im
Rahmen einer Neuentwicklung mittelfristig durch ein Wider-
stands-PreBschweiBverfahren ersetzt werden. ALKEM steht
hier 1in Verbindung mit der Firma Reaktor-Brennelement
Union, die bereits Erfahrungen mit diesem Verfahren ge-
sammelt hat und wird die schon vorhandenen Erkenntnisse
flir den Plutonium-Betrieb weiterentwickeln.
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Es ist zu begrUBeh. daB die wahrend der Produktion auftre-
tenden Probleme iUber fertigungsbegleitende Entwicklungs-
programme einer Ldsung zufiihrt werden kodnnen. Diese Mog-
lichkeit wurde durch den ArbeitsausschuB F + E, Arbeits-
gruppe 8 des SNR 300 gegeben, aber auch viele vorlaufenden
F + E-Arbeiten in den vergangen Jahren, liber die entspre-
chende Berichte verfaBt wurden, sollen in diesem Zusammen-
hang nicht vergessen werden.

An dieser Stelle soll auch kurz auf die Zusammenarbeit der
beiden Fertiger, ALKEM und Belgonucléaire, eingegangen
werden. Durch die vertragliche MOglichkeit gegeben, haben
viele gemeinsame Treffen stattgefunden und es hat sich im
Hinblick auf den SNR 300 eine sehr gute, offene und nutz-
bringende Zusammenarbeit auf allen Gebieten etabliert,
auch unter EinschluB von RBU beziiglich des Assemblierens.

Wie bereits erwdahnt, liegt die Plutonium-Ldslichkeit des
derzeit hergestellten Brennstoffs bei ca. 70 %. Es 1ist
vorgesehen, daB die Nachladungen des SNR 300 mit 106slichem
Brennstoff ausgefithrt werden sollen, ob auch hochdicht,
ist noch nicht entschieden. Aber es ist zu erwarten, daB
auch bei diesem gegeniiber heute gednderten Herstellungs-
verfahren Probleme auftauchen werden, die {iber entspre-
chende F + E-Programme geldst werden sollten.

Der hochdichte Brennstoff hdtte den Vorteil, daB wmit
niedrigeren Wasserstoffwerten und mit geringerer Sauer-
‘stoff/Metall-Drift zZu rechnen ist. Die Herstellung
niedrigdiéhter Pellets erscheint jedoch, z.B. durch die
hohe Zugabe dichtesenkender Porenbildner, anspruchsvoller
gegeniiber dem hochdichten Brennstoff und dirfte einen
erhdhten Aufwand an Verfahrensentwicklung und Qualitdts-
sicherung bewirken.
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ALKEM wiirde den hochdichten hochldslichen Brennstoff
bevorzugen, da hier die Erfahrungen, welche aus KNK II/2,
dem Bestrahlungsexperiment Phénix/Saphir und auch aus der
thermischen Fertigung vorliegen, eingebracht werden
konnten und das heutige Standardverfahren OCOM zum Einsatz
kdme.

Zum SNR 300 abschlieBend noch beispielhaft zwei Entwick-
lungsprogramme des Qualitdtswesens der ALKEM, die ilber den
ArbeitsausschuB F + E, Arbeitsgruppe 8 befiirwortet wurden
und die Qualitdatssicherung erleichtern. Zum ersten handelt
es sich hierbei um die Pelletverwechslungsprifung. Ur-
springlich war vorgeschlagen worden, {ber einen Aktiv-
Scanner die mégliche Verwechslung von Pellets aus den zwei
Anreicherungen in den Brennstaben zu erkennen. Entwickelt
und qualifiziert wurde vom Qualitatswesen der ALKEM jedoch
ein passiver Gamma-Scanner (Abbildung 8), der fiir
Plutonium 241 die 208 keV-Linie und fir Americium 241 die
60 keV-Linie detektiert und aus dieser Kombination mittels
eines Rechenverfahrens und des Wissens um den vorliegenden
Isotopenvektor die Priifung schneller und kostengilinstiger
durchfiihren kann,

Des weiteren wurde zur besseren Bewdltigung des Daten-
stromes bei diesem Auftrag ein rechnergeétﬂtztes Labor-
datensystem entwickelt und installiert, welches heute die
umfangreiche Dokumentation im Hinblick auf die anspruchs-
vollen Spezifikationsanforderungen erst mdoglich macht.



Bestrahlungsexperimente PHENIX und SAPHIR

Der im Jahr 1982 fiir beide Experimente in einer gemein-
samen Kampagne he?geste]]te Brennstoff dient als Mk II-Typ
im Hinblick auf die Nachladungen des SNR 300 zur Test-
bestrahlung, 1ist hochdicht mit ca. 94 % theoretischer
Dichte und hochldslich, mit Werten besser 99 %.

Gefertigt wurde nach dem O0COM-Verfahren und dem AUPuC-
Verfahren, so daB die Ergebnisse der Experimente Riick-
schliisse auf beide Verfahren zulassen. In diesem Zusammen-
hang ist zu unterstreichen, daB ALKEM groBes Interesse an
Bestrahlungsexperimenten hat, um zur Produktqualifikation
und den Einsatzmdglichkeiten Aussagen zu erhalten. Im vor-
liegenden Fall 1ist das Einbringen von Staben in einen
franzosischen Briiter, den PHENIX, besonders interessant.

Bei der Herstellung dieser Bestrahlungsexperimente mit
300 Brennstdaben entsprechend 85 kg Keramik konnte zu 90 %
auf das Schleifen der Tabletten verzichtet werden. ALKEM
wird versuchen, in Zukunft die Fertigung von Schnell-
briterkeramik mit einem Minimum an Schleifen zu bewerk-
stelligen, was bei den Schnellbriiterdurchmessertoleranzen
von £ 7/100 mm erzielbar erscheint. Die entsprechende
Weiterentwicklung im Rahmen des SNR 300 ist aufgenommen,
wobei wir auch versuchen, die nicht zu vermeidende
Schleifarbeit trocken und nicht wie friither naB durchzu-
fiihren.
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Das Sauerstoff/Metall-Verhdltnis der Phénix/Saphir-Tablet-
ten wurde durch gezielte Befeuchtung wdhrend der Sinter-
ofenreise eingestellt. Diesem Verfahren sind allerdings
dort Grenzen gesetzt, wo zu hohe Befeuchtungen zu ver-
stdrktem Auftreten von Sinterrissen filihren.

AbschlieBend noch zwei Entwicklungen von Fertigungs-
Anlagen, mit denen ALKEM bereits einige Erfahrungen gesam-
melt hat und die auch fiur die zukiinftige Schnellbriiter-
Brennstoffherstellung eingesetzt werden kOnnen. Es sind
dies zwei Beispiele aus einer groBen Anzahl von Entwick-
lungen auf dem Gebiet der Produktionsanlagen, da die Anla-
genentwicklung ein immer groBeres Gewicht im Rahmen der
F + E-Aktivitdaten der ALKEM bekommt.

Es handelt sich dabei um eine von ALKEM neu konzipierte
Kugelmiihle (Abbildung 9), die Mischen, Mahlen und Aufbau-
granulieren kann. Die Arbeitsgange werden zwischen dem
Anbringen der Behdalter bis zu deren Abkoppeln ohne weitere
Handeingriffe ausgefiihrt, was zu einer erheblichen Redu-
zierung der Strahlenbelastung an dieser Stelle fluhrt. Die
Miihle 1ist zum Fiillen und Leeren schwenkbar und in beide
Richtungen drehbar, ein VerschluBmechanismus trennt sie
bei den Arbeitsvorgdngen gegen die Dosen ab. Daneben kann
sie auch flr die Aufbereitung von Fertigungsriickldufen
eingesetzt werden. Nicht spezifikationsgerechte, gesinter-
te Pellets kdnnen z.B. in dieser Miihle in einem Arbeits-
gang gebrochen und nach verfahrenstechnischer Notwendig-
keit mehr oder weniger stark aufgemahlen werden. '
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Diese Kugelmiihle mit einem Fassungsvermdogen von 8-10 kg
ist bereits im Plutoniumbetrieb fiir die Herstellung ther-
mischen Brennstoffes eingesetzt. Es entsteht hier und auch
an anderen Stellen der Fertigung der Vorteil, daB sich ein
Erfahrungsgewinn und damit auch ein Kostenvorteil fir die
Herstellung von Schnellbriiter-Brennstoff durch die paral-
lel laufende Produktion fiir thermische Reaktoren ergibt.

Entsprechendes kann fiir das zweite Beispiel gelten, eine
Rundlduferpresse (Abbildungen 10 und 11), welche sich der-
zeit noch in der Uranerprobung im Technikum befindet. Sie
ist baugleich mit Pressen wie sie in der Uranverarbeitung
bei RBU eingesetzt werden und ermlglicht durch ihren mit
bis zu 12 Stempeln bestiickten Tisch, der kontinuierlich
umlauft, wesentlich hohere Stiuckzahlen bei gleichzeitig
besserer Qualitdat und besser steuerbarem Fertigungsver-
fahren beim Pressen von Tabletten. Nach eingehender Erpro-
bung mit Uran unter Fertigungsbedingungen, es wurde z.B.
ein Teil der SNR 300-Blanket-Pellets hergestellt, wird
derzeit die UmschlieBung des Pressenbereiches mit einem
Handschuhkasten vorgenommen. Die Rundldauferpresse soll
eine alte Presse in der Fertigungslinie I ersetzen und
dort ihre Eignung filir hohe Durchsdatze mit Mischoxid nach-
weisen.

Diese Beispiele zeigen Entwicklungen, die sehr fertigungs-
nah durchgefiithrt werden. Im Gegensatz hierzu gibt es
natlirlich auch Beispiele der Verfahrens- und Anlagenent-
wicklung, die 1lédngerfristigen Charakter haben, wie zum
‘Beispiel das Niedrigtemperatur-Kurzzeit-Sintern NIKUSI
oder das HeiBschlagverdichtungsverfahren HSV.
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Zu erwahnen sind hier auch noch die auf dem Gebiet der
Verfahrensentwicklung Taufenden Untersuchungen zur Brenn-
stoffstruktur, die in enger Zusammenarbeit mit dem Kern-
forschungszentrum Karlsruhe bearbeitet werden. Es wurden
in der Vergangenheit im Rahmen der Kooperation mit der KfK
auch schon Mitarbeiter der ALKEM filir 1dngere Zeitrdume ab-
gestellt und es ist vorgesehen, dies auch in Zukunft bei
gemeinsam besonders interessierenden Aufgabenstellungen an
Plutonium-Proben weiterzufihren.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daB ALKEM durch
die Herstellung von 4,9 t Briterbrennstoff heute in den
Fertigungsbereichen Konversion, Mischoxid-Brennstoffher-
stellung, Hiilltechnik und auch Assemblieren, letzteres zu-
sammen mit der RBU, lber die Erfahrung zur Herstellung der
verschiedenen Brennstoffe bzw. Brennstabe gemdB unter-
schiedlichen Anforderungen verfiligt und es ware wiinschens-
wert, diese Erfahrungen mit der weiteren Herstellung von
Schnellbriterbrennstoff in Zukunft kontinuierlich erwei-
tern zu konnen.
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Brennstabe | U4 Pu . .
Auftrag (Stiick) (ka) Fertigungszeitraum
Oxid- SNEAK (9000 Piattchen) | 1.870 | 1966/1967/1968
Brennstoff 430 '
KNK /1 1.387 140 | bis 1977
/2 1.150 191 | 1979 - 1982
Ringelemente 210 32 | 1982
SNR-300 11.500 1.900 | seit 1979
Phénix/Saphir 300 74 11982 Bestr.-Experiment
RAPSODIE 51 7 11970 Bestr.-Experiment
GSB/PFR/KAKADU/ 130 20 | 1968 - 1983 Bestr.-Experimente
OPOST/POTOM(/etc.
Karbid-  nrp/pR-g/vg 5 47 29 | 1968 - 1975 Bestr.-Experimente
Brennstoff g ~EXp
GESAMT ~15.200 ~4.300
Qchnel!erterbrennstoff-Fertigung (Stand: August 1983) //
10/83

Abb. 2
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OCOM-Verfahren
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AUPuC-Verfahren

Pu-Nitrat Uranylnitrat
20-30%" '- 70-80%

Co-Konversion

s/ Pu)O'Q-PuIver

Pressen

1

Sintern

Schleifen

Loslichkeit: >99%

=

Ammonium-Uranyl-
Plutonyl-Carbonat-Verfahren

/

Abb. 6



- 44 -

A
EINSINT OCOM RINGELEMENTE
100 —
90
5 80 —
S 704
g
%’ 60 - 777} AUPuUC
<
© 50 —
K
2
3 40 —
=
E a0
D
X 20
10 —
0 ! Lz
Il " I nm " v I il e " v I Quartal/Jahr
1979 1980 1981 1982
Durchsatz in der Keramikfertigung
\_ > KNK 11/2 und KNK-Ringelemente

Abb.7




— 45 —

.

N
%

%NWMWM

.

10/83

Gamma- Scanner

Abb. 8




— 46 —

ALK EN

10/83

Kugelmuhle

Abb. 9




— 47 —

s

Rundlauferpresse
10/83

Abb.10



— 48 —

.

o -
SERATIEMPERSAION
i)

Rundlauferpresse

10/83

Abb. 11



LAGERUNG UND TRANSPORT VON BRUTERBRENNELEMENTEN

G.W. KBhler, H. Lahr

Kernforschungszentrum Karlsruhe
Deutsche Gesellschaft fiir Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen,
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1. Einflhrung

Da im Inland bekanntlich keine Anlage vorhanden ist und auch mittel-
fristig keine verflgbar sein wird, die Briiterbrennstoff im
technischen MaRstab wiederaufarbeiten kann, sind Zwischenldsungen
erforderlich. Die im PSB laufenden Arbeiten zum mechanischen Teil
des Brennstoff-Kreislaufs dienen iliberwiegend einer solchen Zwischen-
16sung flir die Entsorgung der KNK II (Kompakte natriumgekiihlte
Kernenergieanlage) im Kernforschungszentrum Karlsruhe (KfK).

Sie tragen meist mit dazu bei, Grundlagen fiir eine kiinftige Pilot-
Anlage zur Aufarbeitung von Briiterbrennstoffen zu schaffen. Zur
Vermeidung von eventuellen Engpdssen wurden auch Back-up-Losungen
untersucht.

Es ist vorgesehen, die ersten drei Cores der KNK II in der Anlage TOR
in Marcoule (Frankreich) aufarbeiten zu lassen. Fiir die der
eigentlichen Wiederaufarbeitung vorzuschaltenden Phase wurde als
Referenz-Verfahren folgender Ablauf festgelegt (Bild 1):

1. Einblichsen der BE einer Core-Ladung in der KNK
2. Transport zum Mehrzweckforschungsreaktor (MZFR) im KfK
3. Zwischenlagerung im MZFR

4, Transport zur HeiBen Zelle Nr. 1 im Gebdude 701 des KfK
und Einschleusen

5. Nach dem Zerlegen Einbiichsen der Brennstdbe in der
HeiBen Zelle und Ausschleusen

6. Riicktransport zum MZFR
7. Erneutes Zwischenlagern im MZFR

8. Abtransport zur Wiederaufarbeitungsanlage TOR.
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Entsprechend den Verfiigbarkeitsterminen befinden sich die
einzelnen Vorhaben und Ausriistungs~-Komponenten fiir das
Referenz-Verfahren in unterschiedlichen Bearbeitungsstadien.

2, EinblUchsen, interner Transport und kurzes
Zwischenlagern von Brennelementen der KNK I1

2.1 Grundsatzliches

Die abgebrannten Brennelemente (BE) 14Bt man nach der Entnahme aus
dem Reaktor solange im Natriumlager der KNK abklingen,bis sie ohne
Zwangskiihlung und in Argon als warmeiibertragendes Medium transportiert
und gelagert werden konnen. Nach einer Reinigung in der Natrium-
Waschanlage der KNK /2/ werden sie mit einer Einbiichsstation in der
KNK in dicht verschlieBbare Bilichsen verpackt. Das Einblichsen hat den
Zweck, Kontamination durch defekte oder wdhrend des Transportes oder
der Zwischenlagerung defekt gewordene BE zu verhindern, inter-
kristalline Spannungsrif-Korrosion infolge Sensibilisierung zu
vermeiden und das kontaminationsfreie Einschleusen der BE in eine
kontaminierte HeiBe Zelle zu ermoglichen.

Die Biichsen werden mit einem speziellen Abschirmbehdlter fiir
interne Transporte (der sogenannten Henschel-Flasche) einzeln
zundchst zum MZFR gebracht und dort im Lagerbecken nach dem fiir BE
iblichen Verfahren unter Wasser entladen und in neuen speziellen
Gestellen zwischengelagert,

Zu entwickeln waren insbesondere die Einblichsstation und die
BE-Biichse. Die Einblichsstation und die bendtigte Anzahl Blichsen
befinden sich nach erteilter Genehmigung bei der Firma NTG
Nukleartechnik, 6460 Gelnhausen, in einer fortgeschrittenen
Fertigungsphase.
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2.2 Brennelement-Blichse

Die BE-Blichse (Bild 2), die ein BE aufnehmen kann, besteht aus rost-
freiem Stahl (Werkstoff Nr. 1.4301) und wurde fiir einen Innendruck von
6 bar ausgelegt. Sie ist mit Deckel knapp 2,5 m lang und hat einen
Innendurchmesser von 150 mm.

Der Kopf der Biichse besitzt ein Vielnutprofil, das in ein entsprechendes
Profil der Henschel-Flasche und einer Schleusstation eingreift und damit
eine Verdrehsicherung bildet. Der Bilichsenfuf ist so ausgebildet, daB er
an eine Schub~ und Zugvorrichtung in der Henschel-Flasche gekoppelt
werden kann.

Die Biichse wird durch einen Deckel nach Art einer Bajonett-Kupplung
und mit einer flachen Dichtung aus einer Al/Mg-Legierung verschlossen.

Der Blichsenkopf und der Deckel besitzen je zwei ringfdrmige konzentrische
Schneiden. Beim SchliéBvorgang dringen diese Schneiden in die Dichtung
ein. In Versuchen wurde diese Dichtungsart als giinstig ermittelt.

Die Dichtheits-Anforderung betréagt 107° Torr.1.57".

Es wurde nachge-
wiesen, daB die Leckrate auch nach thermischen Schocks und StoBbe-

Tastungen weit unter dem zuldssigen Wert liegt.
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2.3 Einblichsen der Brennelemente

Den Einblichsvorgang in der KNK zeigt Bild 3. Dabei befindet sich die
Henschel-Flasche in vertikaler Position auf einem Tieflader in der
LKW-Schleuse und ragt durch eine groBe Luke in die darliber liegende
VerTadehalle hinein, '

Die Einblichsstation wird mit einer‘Adapterplatte auf die Henschel-Flasche
gesetzt. Die BE-Transportflasche der KNK, in der sich ein BE befindet,
wird dann auf der Einblichsstation abgesetzt.

Die Einblichsstation bestéht im wesentlichen aus einer abgeschirmten
Kammer, die oben und unten Uffnungen mit Schiebern besitzt. Innen ist
eine VerschlieB-Vorrichtung fiir BE-Biichsen.

In der Henschel-Flasche befindet sich eine BE-Biichse, die ein Stiick
angehoben wird, damit ihr Oberteil in die Einbiichsstation hineinragt.
Das BE wird aus der Transport-Flasche in die Biichse abgelassen und
die Blichse verschlossen.

Die VerschlieB-Vorrichtung fiihrt dabei drei Bewegungen mit Hilfe
elektromotorischer Antriebe aus.

Der neben der Biichse bereitgehaltene Deckel wird
- iiber die OUffnung der Biichse gefahren
- auf die Blichse gesetzt sowie

- um ca. 60° gedreht.
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3, Einschleusen der Brennelemente und Ausschleusen
‘der Brennstidbe der KNK II an der Heipen Zelle

3.1 Grundsdtzliches

Die in Blichsen im Becken des MZFR zwischengelagerten Brennelemente (BE)
werden aus den Lagergestellen entnommen und unter Wasser einzeln in

die Henschel-Flasche verladen. Sie werden dann entsprechend der Arbeits-
taktzeit zu den Heifen Zellen befdrdert und dort mit einer Schleusstation
in die Zelle Nr. 1 der mit Beton abgeschirmten Zellen gebracht.

Nach der Zerlegung /3 u.4/ werden die vereinzelten Brennstdabe in 103 mm-
Blichsen verpackt, und das Ausschleusen erfolgt ebenfalls mit der
Schleusstation unter Verwendung einer Adpater-Biichse. Letztere wird

mit Inhalt in die Henschel-Flasche verladen und zum MZFR transportiert.
Dort wird die Adapter-Biichse aus der Henschel-Flasche unterwasser
entladen, die 103 mm-Biichse entnommen und zwischengelagert, Hierfir
werden eine Anzahl von Positionen der fiir BE-Blichsen dimensionierten
Gestelle mit Adaptern versehen.

Umfangreiche Entwicklungsarbeiten erforderten die Schleusstation und
insbesondere das Verfahren zum Verpacken der Brennstdbe. Die Station
ist ebenfalls bei der Firma NTG in der Herstellung und die Komponenten
fiir das Verpacken der Brennstdbe sind bei der Firma NUKEM in 6450 Hanau
in Auftrag.

3.2 Die Schleusstation

Das Einschleusen der BE und das Ausschleusen der vereinzelten Brennstdbe
in die bzw. aus der HeiBen Zelle wird von dem an der duBeren Schmalseite
vor der Zelle befindlichen Schleusraum aus durchgefiihrt. Hierzu
positioniert man die Schleusstation (Bild 4) vor der in eine Strahlen-
schutztiir der Zelle eingebauten Drehschleuse. Hinter der Schleusstation
wird die auf einen Hubwagen gelegte Henschel-Flasche angedockt.
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Die Schleusstation besitzt ein Rohr, das in der Betriebsposition durch
die gedffnete Drehschleuse in der Tiir und damit durch die Abschirmung
der Zelle hindurchragt. Sie ist ebenfalls mit einer Drehschleuse
ausgeriistet, so dap sie, wenn die Henschel-Flasche nicht da ist, die
Abschirmung libernehmen- kann. Im vorderen Teil des Rohres der Schleus-
station befindet sich eine nach dem Doppeldeckel-Prinzip arbeitende
Vorrichtung zum Offnen und SchlieRen der BE-Biichse und an der Miindung
ein Deckel zum kontaminationsfreien Schleusen durch die dichte Barriere
der Zelle.

Beim Einschleusen eines BE z.B. wird zuerst der Deckel der Schleusstation
mit demjenigen der Zellenoffnung in der dichten Barriere zu einem
Doppeldeckel zusammengekoppelt und zur Seite geschwenkt. Die Biichse

wird aus der Henschel-Flasche in die Schleusstation bis zur Dichtung
einer VerschluBglocke geschoben. Dann offnet man die Blichse, in dem

ihr Deckel durch Drehen der Blichse mit der VerschluBglocke zusammenge-
koppelt sowie gleichzeitig entriegelt und mit einer Hilfsvorrichtung

in die Zelle herausgenommen wird.

Das BE kann nun ebenfalls mit der Hilfsvorrichtung aus der Biichse in
die Zelle gezogen werden,

3.3 Verpackung der KNK-II-Brennstdbe

Zur Anlieferung der Brennstdbe in der Wiederaufarbeitungsanlage TOR
in Marcoule werden von dem CEA folgende Auflagen gemacht:

- Verpacken der Brennstdbe in Blichsen von dem Typ, wie sie fir
den Reaktor PHENIX verwendet werden (Bild 5).

- Die Blichsen sind auBen quasi kontaminationsfrei anzuliefern.
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Die wesentlichen Unterschiede dieser "CEA-Biichse" gegeniiber der
BE-Blichse sind ein Durchmesser von nur 103 mm und ein dichtgeschweiBter
Deckel.

Erschwerend kommt weiter hinzu, daB es im Gebdude 701 weder geeignete
Einrichtungen zum Dekontaminieren noch eine saubere Zelle gibt. Eine
Kontamination der 103 mm-Blichse muB daher von vornherein weitestgehend
verhindert werden. AuBerdem ist in der Zelle Nr. 1 weder eine zweite
geeignete Schleuse vorhanden noch aus Platzgriinden nachtrdglich einbaubar
und ein Umrlisten der Schleuse vom Arbeitsaufwand her gesehen undiskutabel.

Es wurde ein Verfahren konzipiert, daR nicht nur die CEA-Anforderungen
erfiillt, sondern dariber hinaus auch keine zweite Schleuse sowie keine
Anderungen an der Schleusstation und der Henschel-Flasche erfordert.

Die wichtigsten Komponenten hierfir aufer den 103 mm-Blichsen sind:

- eine Adapter-Biichse fiir die 103 mm-Blichse und

- eine halbautomatische Vorrichtung zum fernbedienten
Verschweifen des Deckels an der 103 mm-Blichse.

Mit Hilfe der Adapter-Biichse (Bild 6) wird eine 103 mm-Biichse in der
Henschel-Flasche und in der Schleusstation wie eine BE-Blichse gehandhabt.
Die Adapter-Biichse besitzt ebenfalls einen Deckel mit Bajonett-Kupplung.
In der Adapter-Biichse befindet sich eine Hiilse, die herausgezogen

werden kann, so daR sie ein Stiick in die HéﬁBe Zelle ragt. Die 103 mm-
Blichse befindet sich in dieser Hiilse, die sie bis auf eine kleine
Ringfldche an der Miindung vor Kontamination schiitzt.

Die 103 mm-Blichse wird sofort nach dem Befiillen mit Brennstdben
.verschlossen.
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Die Einrichtungen zum ZuschweiBen bestehen im wesentlich aus einem
feststehenden fiir fernbedientes Arbeiten angepaBten Schweifkopf.
Wdhrend des SchweiBvorganges wird die Blichse um jhre Achse gedreht.
Vorgesehen ist das WIG-ImpulsschweiBverfahren. Zubehor sind eine
spezielle Fernsehanlage zur SchweiBnaht-Kontrolle und Gerdte fiir
eine anschlieBende Dichtheitspriifung. |

Nach dem Verschliefen wird die kleine in der HeiBen Zelle freie Ober-
flache der Blichse dekontaminiert.

4, Behdlter fur den externen Transport
von KNK II-Brennstdben

Eine Uberpriifung vorhandener Behdlter ergab, dap kein geeigneter flir
den wirtschaftlichen Transport der Brennstdabe in 103 mm-Blichsen
existiert, mit dem auch die in der Anlage TOR in Marcoule zuldssigen
Maximalwerte flir das Gewicht und die Abmessungen eines Behdlters
einzuhalten waren,

Nach einer PSB/IT-Spezifikation wurde von der Firma Transnuklear GmbH
in 6450 Hanau im Rahmen einer Systemstudie ein angepaBter Transport-
behd1ter konzipiert (Bild 7). Als glinstig erwies sich ein Behdlter
aus globularem GrauguR mit einer Kapazitdt von acht 103 mm-Biichsen
und einem Gewicht von 18,4 t /6/.

Bei der Auslegung wurde von einer Mischbeladung ausgegangen, d.h. es
wurde der Transport von Test- und Treiber- oder Brutelementen gemeinsam
im Behdlter vorgesehen. Dies erfolgte, da die Testelemente Uberpropor-
tional zur Warme- und Strahlenproduktion beitragen. Eine Beladung

nur mit Testelementen wlirde eine dickere Abschirmung bedingen, die

bei Beladung z.B. nur mit Treiberelementen zu einem unwirtschaftlichen
Verhdltnis von Gesamtgewicht zu Nutzlast fiihrt.
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UrspkUng1ich als Back-up-l6 sung gedacht, falls eine Vereinzelung

der Brennstdbe in fremden HeiBen Zellen notwendig werden sollte,
wurde auch ein Transportbehdlter mit Bleiabschirmung konzipiert

(Bild 8). Ein Ubergang zu dieser Bauweise war notig, um innerhalb

des Gewichts-Limits von 20 t einen ca. 1 m ldngeren Innenraum passend
fur BE zu ermdglichen. Fiir die langeren Brennstdbe des SNR-300 ist
voraussichtlich diese Bauart zweckmdBig, wenn diese ebenfalls in

der Anlage TOR wiederaufgearbeitet werden.

5, Lange Zwischenlagerung von Brennelementen
der KNK I1

5.1 Allgemeines

Es wurden nach einer PSB-Spezifikation von den Firmen Kraftwerk Union AG,
NUKEM GmbH und Transnuklear GmbH Konzeptstudien beziiglich

der Zwischenlagerung von 10 Core-Ladungen der KNK II durchgefiihrt.

Die Untersuchungen erstreckten sich auf die drei Methoden NaB-Lager,
Trocken-Lager und Beh&lter-Lager.

Die wichtigsten Ergebnisse der einzelnen Studien sind folgende:

Alle drei Methoden wiirden den vorgesehenen Zweck erfiillen und voraus-
sichtlich genehmigungsféhig sein. Am glinstigsten ware ein Standort in
der Nachbarschaft des Reaktors innerhalb des KNK-Areals unter weitest-
gehender Mitbenutzung der vorhandenen Infrastruktur,

Der Betrieb des BE-Lagers wiirde von der Warte des KNK-II aus
uberwacht.

Die Arbeiten bei der Ein- und Auslagerung konnten mit zwei bis drei
Mann durchgefiihrt werden. Wahrend der Lagerung ware kein standiger
Aufenthalt von Personal im Lagergebdude notig.



- 59 -

5.2 NaB-Lager /7/

In einem gegen Flugzeugabsturz schiitzenden Gebdude befinden sich das
Brennelement(BE)-Lagerbecken mit Kompakt-Lagergestellen (Bild 9).

Die BE werden unterwasser in Biichsen gelagert, die mit Schutzgas

gefiillt sind, Die Abfuhr der Nachzerfallswdarme erfolgt mit in das

Becken hineingehangten KiihTern liber Zwischenkreislaufe und Trockenkiihler
an die Luft.

Fiir die Handhabung der Bilichsentransportflasche und der geblichsten BE
ist ein Briickenkran vorgesehen.

5.3 Trocken-Lager /8/

Das Trocken-Lager ist im Prinzip eine HeiBe Zellen-Anlage (Bild 10).
In einer Lagerzelle werden gebiichste BE vertikal in einem Gestell
gelagert.

Die Handhabung der BE-Biichsen erfolgt mit einem Briickenkran, der
einen Greifer besitzt.

Von einer Warte aus wird das Ein- und Ausschleusen der. BE liberwacht
bzw. gesteuert. Die Warte besitzt zwei Strahlenschutzfenster, von
denen aus der Schleusbereich und die Lagerzelle eingesehen werden
konnen.

Zur Unterstlitzung beim Positionieren des Kranes dient eine Fernseh-
kamera an der Laufkatze des Kranes.

Die zu bevorzugende Bauweise arbeitet mit einer passiven Luftkiihlung
mit einem geschlossenen Primdr- und einem offenen Sekunddr-Kreislauf
sowie einem Warmetauscher dazwischen.
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5.4 Behdlter-Lager /9/

Das Behdlter-Lager besteht im wesentlichen aus einer als Witterungs-
schutz und zusdatzliche Strahlenabschirmung dienenden Lagerhalle und
darin untergestellten Transport-/Lagerbehdltern (Bild 11). Das Abladen
und Aufstellen der Behdlter in der Halle erfolgt mit einem Briickenkran.
Die zur KiihTlung bendtigte Luft tritt an den Hallenseiten ein und durch
Offnungen im Dach wieder aus.

Die Bauweise der Transport-/Lagerbehdalter (Bild 12) ist im Prinzip sehr
dhnlich derjenigen der Transportbehdlter gemdB Bild 7. Die Kapazitat

ist sieben gebiichste BE. Zugrunde gelegt wurde ebenfalls eine Mischbe-
ladung mit maximal zwei Testelementen. Das Behdltergewicht betragt 36 t.

Die Behdlter miissen nicht nur die flir den Transport notige Typ-B-Zulassung
besitzen, sondern auch die zusdtzlichen Anforderungen fiir die Lagerung
erfillen. Entsprechend werden sie mit einer zusdtzlichen Schutzhaube
ausgeriistet und auf Dichtheit liberwacht.

Das Beladen der Behdlter erfolgt im Lagerbecken des MZFR.
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5.5 Auswertung, Vergleich und Auswahl

Die wichtigsten Daten der drei Lagerarten sind in Tabelle 1 sowie die
Vor- und Nachteile in Tabelle 2 gegeniibergestellt.

Das NaB-Lager hat Vorteile hinsichtlich der erprobten Technologie,
ist aber aufgrund umfangreicherer Ver- und Entsorgungseinrichtungen
grofer und dementsprechend teurer.

Gunstig wiirde sich die Anwendung der Unterwasser-Zerlegung /5/ von BE
auswirken.

Das Trocken-Lager ergibt die kompakteste Bauweise und die kosten-

giinstigste Variante. Es bendtigt wenig Ver- und Entsorgungseinrichtungen,
Es liegen jedoch bisher wenig Erfahrungen mit dieser Lagervariante vor
und die Genehmigung wdre ein Prdzidenzfall,

Das Behdlter-Lager ist die flexibelste Lagermethode hinsichtlich

Aufbau, Verdnderungen, Erweiterungen und Stillegung. Es benttigt

keine Entsorgungseinrichtungen flir radioaktive Abfdlle und auch sonst
wenig Infrastruktur; die Anspriiche an den Standort sind damit ebenfalls
gering.

Nachteilig ist eine zusdtzlich notwendige Be- und Entladeeinrichtung
fir die Behdlter (Wasserbecken oder Heife Zelle).

Die Errichtungszeit ist kurz; die Investitionen werden nicht auf ein-
mal fallig. Erfahrungen mit dieser Variante sind bisher nicht vorhanden,
jedoch wird das Behdlter-Lager in Deutschland seit einiger Zeit im
LWR-Bereich bevorzugt.

Die einzelnen Vor- und Nachteile sind natiirlich unterschiedlich zu
bewerten. Insgesamt gesehen ist die Zwischenlagerung in Transport-
‘Lagerbehd1tern mindestens fiir die bei KNK II in Betracht kommenden
Mengen die giinstigste Losung. Dies ist nicht nur durch die Zahl der



Zwischenlager fiur KNK II - Brennelemente

Tabelle 1
Naglager Trockenlager Behdlterlager

Lagerkapazitat 324 BE 315 BE 315 BE
Gebdude 4 Lange (m) 28 26 39,7

Breite  (m) 26" 16 17,5

Hohe (m) 27 18 11,5
Umbauter Raum (m3)| ca. 11000 ‘ca., 5200 ca. 8000
Lagerbecken Lange (m) 9,23 6,3 2)
bzw. -zelle Breite (m) 6,25 5,8

Hohe (m) 8,01 9,6
Baukosten ca. (DM) 50 Mio 15 Mio 3)

34 Mio

") Grundplatte

2) 45 Transport-Lagerbehdlter

3) Erstinvestitionskosten einschlieBlich 4 Behdlter: 7,5 Mio DM

- <9 -



Tabelle 2 Vor- und Nachtelle der drei Lagervarianten

Naslager

Trockenlager

Behalterlager

- {bliche Technik wie bei LWR-BE

- Zerlegung der BE im Becken
moglich

- oftmals genehmigt

Vorteile:

- niedrige Kosten

- hohe Flexibilitat

- Trend bei Zwischen-
lagerung von LWR-BE

- Kosten streckbar

- keine radioaktiven
Abfalle

- kaum Infrastruktur
notig

- hohe Kosten

Nachtelle:

- Prazidenzfall fir
Genehmigung

- im Storfall aufwendige
Fernbedienung

- zusatzliche Belade-
einrichtung notig

- €9 -



Vorziige bedingt, sondern alleine die Flexibilitdt wiirde eine solche
Entscheidung bereits rechtfertigen. Da Lagerpositionen einheitlicher
Abmessungen entfallen konnen und Behdlter auch beziiglich ihrer Bauweise
entsprechend dem Bedarf herstellbar sind, stellen nur die Tragféhigkeit
des Kranes und die Kranhakenhthe Grenzen dar, innerhalb derer man
Jjedoch fréi ist. So konnten auch hochaktive Abfdlle verschiedener Art,
die bei der Wiederaufarbeitung anfallen, gelagert werden. Es wiirde

auch die Moglichkeit bestehen, kleine Mangen, z.B. eine Core-Ladung,
zundchst in einem anderen Zwischenlager mit unterzustellen.

Der Nachteil einer zusdtzlich notwendigen Beladeeinrichtung fiir die
Transport-Lagerbehdlter wiegt dagegen nicht schwer, da man wohl davon
ausgehen kann, daB im KfK mindestens ein BE-Becken hierfiir zur Verfiigung
stehen wird.

Aufgrund dieser Studien wurde im Konzept fiir die Pilot-Anlage MILLI II
flir das Eingangspufferlager ein Behdlter-Lager vorgesehen sowie die
Moglichkeit BE umzuladen, z.B. von einem Behdlter fiir ein BE in einen
Behalter fiir bis zu 7 BE.



- 65 -

5.6 Versuchsbehdlterlagerung

Auf den bisherigen Arbeiten aufbauend ist vorgesehen, in einem
Lagerversuch sieben BE aus der KNK II in einem Behdlter im MZFR
ca. zwei Jahre zwischenzulagern. Drei BE werden hierfiir in den
HeiBen Zellen instrumentiert. An den BE und den Biichsen sollen
Temperatur-Verldufe gemessen werden. Uber eine Kr-85-Detektion
soll auf mogliche Hiillrohrdefekte geschlossen werden. Weitere
Messungen verschiedener Art sind am Behdlter geplant.

Die Kopf- und Fufteile der BE werden in den Heifen Zellen abgetrennt,
damit das Gewicht des Behdlters verringert werden kann, Der Grund
hierflir sind Probleme beziiglich der zuldssigen Belastbarkeit des
Kranes im MZFR.

Der Zweck dieses Versuches ist die Demonstration der Lagerung von
Schnellbriiter-BE in Behdltern und damit die Erleichterung kiinftiger
Genehmigungen.
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BRENNELEMENTSTRUKTUR UND ~ZERLEGUNG

G. Bestenreiner

Interatom, Bensberg



Brennelementstruktur und Zerlegung

Nachdem im vorangegangenen Beitrag mehr die auslegungs-
technischen Einfliisse und Randbedingungen auf die Brenn-
elementkonstruktion d. h. die Brennstdbe und die diese
tragende Struktur aufgezeigt wurden, werden in diesem
Beitrag verstidrkt die konstruktiven Einfliisse behandelt,
die sich aus den Anforderungen Reparierbarkeit, Zerlegbar-
keit und Abfallbehandlung ableiten. Damit ist dann auch
bereits der Ubergang zu den Arbeiten im mechanischen
Head—-end der Wiederaufarbeitungsanlage geschaffen, die

in der darauffolgenden Arbeit geschildert werden.

Die Strukturbauteile (Kopf, Hiillkasten, Stababstands-
halter, FuB) sind genau genommen nur Hilfsmittel, die
neben anderen MaBnahmen eine hohe Leistungsfreisetzung aus
den Brennstdben ermdglichen (Abb. 1). So bewirkt der FuB
den tUbergang der Kiuhlmittelstr&mung von der Gitterplatte
d. h. dem Hochdruckbereich und ihren Eins&dtzen zum Stab-
biindel. Die im FuB eingebauten Drosseleinrichtungen passen
den Kihlmittelstrom der jeweiligen Leistung der Elemente,
entsprechend ihrer Position im Kernverband an. Die Ab-
standshalter verhindern eine zu starke Anndherung der Sté&be
untereinander, der Hiillkasten schiitzt das ganze Brennstab-
bliindel vor &duBeren Einfliissen, flihrt den Kihlmittelstrom,
sorgt mit seinen Stiitzpflastern flir eine Abstiitzung der
Kernelemente untereinander und stellt so den Aufbau des

gesamten Kernverbands sicher.

Der Kopf dient als Griff fir die Handhabungswerkzeuge und
beinhaltet zugleich Bauteile, die die Austrittstemperatur
des Kihlmittels vergleichmdBigen und je nach Reaktorbauweise
darliberliegende Tankstrukturen vor zu hoher Neutronen-

Strahlung schiitzen.



So wichtig alle diese Bauteile und ihre Funktionen fiir
einen ordnungsgemédfBen Betrieb des Reaktors auch sind
und so viel auslegungstechnischer Aufwand zu ihrer Ge-
staltung auch erforderlich ist, sobald die Kernelemente
aus dem Reaktor entladen werden und zur Wiederaufar-
beitungsanlage kommen, sind diese Strukturen erst noch
Transportbeh&dlter fir die Stdbe und dann hinderlich.

Hinderlich deshalb, weil durch sie das Freilegen der
Brennstdbe erschwert wird und weil sie, durch den Reaktor-
einsatz aktiviert, selbst strahlen und so eine einfache
Beseitigung dieses Abfalls erschwert wird. Hier wird
spdtestens auch ersichtlich, daB bis auf den Brenn- und
Brutstoff, der ja noch ein erhebliches Energiereservoir
beinhaltet, die Brenn- und Brutelemente "Wegwerfartikel"
sind.

Aus diesen Gesichtspunkten und aus der zusdtzlichen
Forderung der Reparierbarkeit, diese wird immer stdrker mit
zunehmender Stabanzahl pro Element, leiten sich nun zu-
sdtzlich zu den eingangs kurz erwdhnten auslegungs-
technischen und sicherheitstechnischen Vorgaben weitere
Randbedingungen fiir die konstruktive Gestaltung der Brenn-
und Brutelemente ab.

Als wesentliche Punkte sind zu nennen:

- Das Schlagwort "Wegwerfartikel" zielt auf eine
fertigungstechnisch m8glichst einfache und damit
kostenglinstige Konstruktion der Bauteile.

- Der Zeitaufwand fiir die Freilegung (Vereinzeln) der
Brenn- bzw. Brutstdbe darf im Gesamtablauf der Wieder-

aufarbeitung nicht bestimmend werden.



- Der mSgliche Austausch defekter Brennstdbe durch neue
oder durch Blindstdbe ermdglicht eine bessere

Ausnutzung des Brennstoffes - Reparierbarkeit.

- Die Masse und das Volumen der Struktur miissen auf
das zur Sicherstellung eines ordnungsgemdBen Reaktor-

betriebes notwendigen MaBes verringert werden.

- Die eingesetzten Werkstoffe sind so auszuwdhlen, daB
deren Aktivierung mdglichst gering gehalten wird.
Dies gilt ganz besonders flir die Problemstellen,
d. h., z. B. die Kontaktstellen zu den Nachbarelementen,

zu den Gitterplatteneins&dtzen usw.

Alle diese Punkte dienen der dringend erforderlichen Senkung
der Brennstoffzykluskosten des Schnellen Briiters und sind
daher fiir die kommerzielle Einflihrung dieser Reaktorbau-

linie mit von entscheidender Bedeutung.

Welche MaBnahmen wurden nun bisher von uns, d. h. von
der Seite der Ausleger, bei der konstruktiven Gestaltung

ergriffen, um diesen Zielen ndherzukommen?

Am Beispiel der Brennelemente der Reaktoren KNK-II, Erstbe-
ladung, erste und zweite Nachladung, der Erstkernelemente
des SNR-300 sowie der sogenannten MK-II Nachladeelemente
und der Ansitze fiir die SNR-2-Brennelemente werden im

folgenden Entwicklungsschritte schlaglichtartig aufgezeigt.

Obwohl der grundsitzliche Element- und Blindelaufbau bei
den Erstkernelementen der KNK-II und des SNR-300 gleich
sind, weisen die SNR-300 Elemente im Detail schon Verein-
fachungen gegeniiber den KNK-II Elementen auf. Zum Beispiel
sind bei der Stabkonstruktion das vereinfachte Stiitzrohr
(Abb. 2), das bei KNK-II/1 noch aus 3 Einzelteilen
(Scheibe, Rohr, Scheibe) bestand und beim SNR-300 nur noch



aus einem an den Enden eingerollten Rohr besteht zu nennen.
Die unteren Endkappen der KNK-II St&dbe waren als Gewinde-
zapfen mit PaBsitz ausgebildet und durch die Stabhalte-
platte gesteckt (Abb. 3). Eine Mutter pro Stab von unten
gegen die Stabhalteplatte geschraubt - gesichert durch
einen SchweiBpunkt - verhinderte Stabbewegungen. Bei den
SNR-300 Brennstédben dagegen ist das untere Ende der End-
kappe auBen nur zylindrisch und innen mit einem Sackloch
versehen. Dieser Teil der Endkappe ragt durch die Stabhalte-
platte und wird verquetscht, so daB kein zus&tzliches
Bauteil mit einer weiteren Sicherung notwendig ist. In
beiden Fdllen ist die Stabhalteplatte jedoch ein durch
Feingu8 und Bohren oder durch Funkenerosion hergestelltes

Bauteil mit Durchbriichen filir die Stabenden und fiir das
Kiihlmittel.

Ein Austausch defekter Stidbe ist beli beiden Konstruktionen
noch nicht méglich.

Beide Bilindel sind sogenannte Skelettkonstruktionen, bei

denen die Abstandshalter an drei bzw. sechs Strukturstédben
befestigt sind. Diese Strukturstédbe sind wie die Brennstibe
in der Stabhalteplatte befestigt. Jeder Abstandshalter

wird durch sechs bzw. zw8lf sogenannte Stops in seiner
axialen Position gehalten. Diese Stops sind auf die Struktur-
stédbe aufgefédelt und durch WiderstandsschweiBpunkte mit
diesen verbunden. Zusédtzlich zwischen den Stops aufgefddelte
Verdrédngerrohre sollten bei den KNK-II-Elementen die fluid-
und thermodynamischen Verh#dltnisse (kalte Str&hnen) ver-
bessern,

Diese Konstruktion bedeutet fiir die Zerlegung eine gewisse
Erschwernis, da das Skelett nach Abtrennen des FuBes frei
beweglich ist. Beim Ziehen mehrerer oder aller St&be in
einem Arbeitsschritt muB das Skelett gegeniiber dem Hiill-
kasten blockiert werden. Bei den KNK-II Elementen wird



dies durch zus&dtzliche Nasen an der Zerlegevorrichtung er-
miglicht, bei den SNR-300-Elementen ist das obere Ende

der Strukturstdbe mit je einem Bund versehen in den einfache
Vorrichtung eingreift und sich zugleich am Hiillkasten ab-
stiitzt.

Wihrend bei den KNK-II/1-Brennelementen das Ziehen aller
Brennstdbe noch nicht vorgesehen ist, ermbglicht die
Konstruktion der SNR-300-Elemente dieses zeitsparende Ver-

fahren bereits.

Neben der oben erwdhnten Vorrichtung zum Halten des
Skeletts sind in der Stabhalteplatte radiale Bohrungen

vorgesehen, die dem Greifer der Ziehvorrichtung die M&glich-

keit zum Einhaken geben. Die Stabhalteplatte dient als
Kraftiibertragungsglied der durch die Reibkrédfte an den
Abstandshalternoppen auf die Stdbe wirkenden Zugkrdfte.

Nachdem das ganze Stabblindel aus der Struktur gezogen

wurde, 18st ein Sdgeschnitt durch die Stabhalteplatte

auch diese Verbindung. Die St&be liegen dann einzeln zur

weiteren Verarbeitung vor.

Mit der erfolgreichen Zerlegung von bisher 3 Testzonen- und
einem Treiberzonenelement in den HeiBen Zellen des KfK
wurde bestdtigt, daB das von INTERATOM in Zusammenarbeit
mit den Abteilungen KTB-HZ und IT des KfK entwickelte
Verfahren und die eingesetzten Vorrichtungen eine
problemlose Zerlegung von Elementen mit Gitterabstands-
haltern ermdglichen. Dies dient u. a. auch als wesentliche
Voraussetzung flir die Entwicklung gr6B8erer Zerlegeein-
richtungen fiir die SNR-300 und SNR—Z-Kérnelemente.



In einer detaillierten Studie hat die Kraftwerk Union
auch gezeigt, daB sich diese Zerlegungsart mit den aus
den Leichtwasserreaktoren bekannten Reparaturkonzepten
auch flir Schnellbriiter-Brennelemente anwenden léBt.
Dieses Verfahren ist prinzipiell einsetzbar, wenn z. B.
aus Grilinden der Kapazitdtserweiterung bzw. Ausniitzung
geeigneter vorhandener Anlagen (Wasserbecken mit ange-
schlossener Infrastruktur) eine weitere Zerlegestation
gewlinscht wird. Die Abb. 4 zeigt den prinzipiellen Auf-
bau einer solchen Anlage. .

Mit der Einfihrung des sogenannten MK-II-Brennelement-
Konzepts konnte nun nicht nur die Vielfalt der in der
Konstruktion verwendeten Bauteile deutlich verringert
werden, sondern auch die Zerlegung dieser Elemente wurde
vereinfacht und es wurde z. B. mit den Elementen der
ersten und zweiten Nachladung der KNK-II ein ent-
scheidender Schritt zur Reparaturfdhigkeit getan. In

zwel Brennelementen der Testzone ist dariiber hinaus noch -
vorgesehen, die Brennstébe mit den vom KfK-JMF-III ent-
wickelten Leckdetektionseinrichtungen (Faltenbalg mit

Ferritkern) auszustatten.

Durch die Befestigung der Abstandshalter mittels Strémungs-
leitschiirzen direkt am Hiillkasten (Abb. 5) wurden die
thermo~ und fluiddynamischen. Verh&ltnisse an den Bilindel-
rdndern verbessert, die bisher durch die Strukturstébe
besetzten Positionen werden durch Brennstdbe aufgefiillt.
Die oben geschilderten MaBnahmen zur Fixierung des
Skelettes bei der Zerlegung des Elementes sind nicht mehr
erforderlich. Dadurch reduzierte sich die Anzahl der
Zerlegeschritte und damit auch die Zerlegezeit.
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Eine weitere Reduzierung der Bauteile und damit auch der
Fertigungskosten 148t sich bei den SNR-300-Brenn- und
Brutelementen noch erreichen, indem man z. B. auf die

Austauschbarkeit der Drosselkdrper im FuB verzichtet.

Weitere bei INTERATOM im Rahmen des F+E-Programmes
derzeit laufende Versuche zielen darauf hin, auch noch
die Drosselkdrper durch geschickte Wahl der Kithlmittel-
eintrittsdffnungen im BrennelementfuB entfallen zu lassen.

Die Abbildung 6 zeigt die Entwicklungsrichtung auf.

Eine vergleichbare MaBnahme bei den KNK-II-Testzonen-
elementen kénnte dazu filhren, daB nicht bei jedem Brenn-
elementwechsel auch der zugehdrige Gitterplatteneinsatz
ausgetauscht werden muB. Ein gewisser Teil des Druckabbaues
kann auch hier durch die Wahl der Eintrittsdffnungen im
BrennelementfuB erreicht werden. Wie aber auch bei den
SNR—300-Elémenten sind solche MaBnahmen nur durch Versuche
in Wasser und z. T. auch in Natrium und nicht allein durch

theoretische Uberlegungen festzulegen und abzusichern.

Die Art der Stabbefestigung wurde beim MK~II-Elementtyp
dahingehend vereinfacht, daB als Halteplatte ein leicht
modifizierter Abstandshalter, der aus einem Zwischenschritt
der Normalfertigung entnommen wird und als Gegenplatte
eine einfache gebohrte Platte verwendet wird. Die Halte-
platte wird gegen Bewegung nach oben durch im Hillkasten
befestigte Bleche gesichert. Der am Hiillkasten befestigte
FuB h&dlt die Gegenplatte und stilitzt damit auch die Brenn-
stdbe. Es besteht keine feste Verbindung der St&be bzw.
der Stabhalterung mit dem FuBl. Mit dieser Konstruktion ist
zugleich eine wesentliche Voraussetzung fiir ein Austausch
defekter Stibe gegeben. Die Abbildung 7 zeigt den
prinzipiellen Aufbau der Stabhalterung.
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Fiir das Freilegen der Brennst&dbe fiir die Wiederaufarbeitung
muB bei dieser Konstruktion nur noch der FuB8 vom Hi{ill-
kasten entfernt werden. Der Greifer der Zerlegevor-
richtung kann dann in die an der Halteplatte befestigten
Zuglaschen einhaken und das ganze Stabblindel aus dem
Hiillkasten ziehen. Die Abstandshalter verbleiben im H{ill-
kasten. Ein weiter Schnitt durch die Endkappen l6st dann
die Stabbefestigung.

Ein weiterer Ansatzpunkt flir die Kosteneinsparung ist die
Verringerung der Anzahl der Abstandshalter selbst. Sind

bei den MK-Ia-Brennelementen noch 14 Stilick eingesetzt,

so befindet sich bei INTERATOM derzeit ein sog. MK-II-
Referenzelement mit nur noch 10 Abstandshaltern im Natrium-
test. Aber auch hier gilt verstdrkt, daB solche MaBnahmen
in Sonderelementen im Reaktor erprobt werden miissen, bevor
an den generellen Einsatz gedacht werden kann.

Die hier beispielhaft geschilderten MaBnahmen zur Verein-
fachung der Kernelemente und damit zur Senkung der
Fertigungskosten und der Einsatz der mit solchen Merkmalen
ausgestatteten Brennelementen in den Nachladungen der
Reaktoren KNK-II und SNR-300 als Standardelemente oder zu
Testzwecken dient als Grundlage flir die Konzipierung der
Brennelemente des SNR-2. Fiir diesen wesentlichen grdBeren
Brennelementtyp ist es unbedingt erforderlich die betriebs-
und kostenmidBigen Auswirkungen dieser MaBnahmen soweit wie
mbglich vorhersagen zu konnen.

Die Steigerung der ElementgrdBe und die deutliche Erh&hung
des Abbrandes bedeuten jedoch flir die Zerlegung ebenfalls
hhere Anforderungen. Beispielhaft seien genannt:
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- die VergrdBerung der Schlilisselweite des Hillkastens
von ca. 108 mm beim SNR-300, Mk-ITI auf ca. 179 mm
beim SNR-2,

- die Erh&hung der Anzahl Brennstdbe von 127 auf 271
pro Element,

- die Verldngerung des Elementes von 3700 mm auf ca.
4850 mm,

- die VergrdBerung des Stabdurchmessers von 7,6 mm auf
ca. 8,5 mm,

- die Erh8hung der Standzeit der Elemente (und damit des
Abbrandes) auf ca. 1200 VLT, dies bedeutet eine Zunahme
des Volumenschwellens der Bauteile Uber das bisher
bekannte MaB, wenn nicht noch erheblich schwellre- .

sistentere Werkstoffe gefunden werden.

Diese Punkte erfordern flir die Zerlegung dieser Elemente
MaBnahmen, die bereits in die Konstruktion einflieBen
miissen. So erh&ht sich z. B. unter Annahme der bisherigen
absoluten Schwellwerte die zum Ziehen des Biindels aus

der Struktur erforderliche Zugkraft allein aufgrund der
Erhd8hung der Stabanzahl um ungefdhr den Faktor 2. Hinzu
kommt noch ein Anteil der aus dem grdBeren Widerstands-
moment {(ca. Faktor 1,4) der Hiillrohre herriihrt.

MOgliche MafBnahmen gegen diese Zugkrafterhfhung und damit
grbBere Belastung der Strukturbauteile Abstandshalter und

Strémungsleitschiirzen sind:

- VergrdBerung der Zellenkreisdurchmesser der unterhalb
des. aktiven Bereichs liegenden Abstandshalter,

- Aufteilen des Bilindels in ein zentrales und ein ring-
fOrmiges Teilblindel, die nacheinander gezogen werden
oder

- der Einsatz sogenannter "weicher" Abstandshalter,

- die aufgrund ihrer Formgebung den zu ziehenden St&ben
Weniger Widerstand entgegensetzen. Das Prinzip dieses
Abstandshaltertyps zeigt die Abbildung 8.
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Andererseits verbessern sich die Verhdltnisse z. B. im
Hinblick auf die Zerlegezeiten. Bei einem nur gering-
fligig grdBeren Zeitaufwand steigt der Schwermetalldurch-
satz pro Element ungefdhr auf das Dreifache (SNR-300
Mk-Ia zu SNR-2-Brennelement).

Bei der Durchsprache der konstruktiven Entwicklung dilirfen
auch die eingesetzten Werkstoffe nicht unerwdhnt bleiben.

Ich beschrédnke mich hier auf die friher {iberwiegend mit
Stellit gepanzerten Ubergangsstellen zu den Gitterplatten-
einsdtzen und zu den Nachbarelementen.

Wurden in den Kernelementen der KNK-II/1 und KNK-II/2 noch
in nennenswertem Umfang stellitierte Kontaktfldchen einge-
setzt (Co-Anteil ca. 60 %), so sind bei den Erstkern-
elementen des SNR-300 nur noch die Stiitzpflaster am Hill-
kasten mit einer diinnen Stellitschicht gepanzert. Alle
anderen Kontaktstellen bestehen aus dem Werkstoff Inconel.
Bei den KNK-II/3-Brennelementen, deren Konstruktion vor
kurzem abgeschlossen wurde, sind bereits alle ehemals
stellitierten Kontaktstellen durch Bauteile aus Inconel
ersetzt worden.

Es ist unser Ziel diese Richtung auch bei der Kon-
struktion der SNR-2-Kernelemente zu realisieren. Die Be-
triebserfahrungen vor allem aus der KNK und sp&dter aus
dem SNR-300 werden uns dabei sehr behilflich sein.

Abschliefend noch einige Erl&uterungen zu unseren weiteren
Arbeiten zur Zerlegung der Kernelemente.

Nachdem wir mit unseren bisherigen Versuchen zur Zer-

legung von Brennelementen mit Gitterabstandshaltern in

der GroBe von KNK-II und SNR-300-Brennelementen nachgewiesen
haben, daB sich dieser Elementtyp schnellef'zerlegen 148t
als Elemente mit Drahtwendelabstandshalterung, wenden wir
uns jetzt den SNR-2-Elementen zu.



Mit einer fernbedienten Demonstrationszerlegeanlage
(Abb. 9) wollen wir zum einen die Zerlegeschritte sowie
die erforderlichen Werkzeuge und Vorrichtungen testen
und zum anderen den gesamten Zerlegeablauf demon-
strieren. Wir nutzen die dabei gewonnenen Erkenntnisse

aber auch fiir die Konstruktion der SNR-2-Kernelemente.

Neben der altbekannten Bligelsdge werden wir die Einsatz-
méglichkeiten eines COz—Hochleistungslasers prifen. Sein
Einsatz ist vor allem filir Lidngsschnitte am Hiillkasten
vorgesehen. Diese sind erforderlich fiir Blindel mit Draht-
wendelabstandshalterung. Aber auch der Einsatz bei Umfangs-
schnitten am Hilllkasten stellt in bestimmten F&llen eine

interessante Alternative zur Biligelsdge dar.

Der prinzipielle Zerlegeablauf selbst wird, wie er bisher
erprobt wurde, beibehalten.

Ein Schnitt durch den FuB 1l6st diesen vom Hiillkasten und
legt das untere Ende des Stabbiindels frei. Dieses kann
dann bei Gitterelementen aus der Struktur gezogen werden,
wdhrend bei Elementen mit Drahtwendelung der Hiillkasten
mindestens einmal ldngs aufgetrennt werden muB, bevor das

Stabbilindel gezogen werden kann.

Es soll noch erwdhnt werden, daB mit dieser Vorrichtung
bzw. den zu testenden Werkzeugen nicht nur die Zerlegung
der Elemente und die Zerkleinerung der Struktur unter
HeiBen-Zellen-Bedingungen erprobt werden soll, sondern
auch z. B. die Entwicklung und Erprobung der fernbedienten
Verpackung und VerschweiBung des Abfalls in transportge-
rechte Gebinde erfolgen kann.
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ZUR DERZEITIGEN KENNTNIS UBER DIE ZUSAMMENSETZUNG UND DEN
CHEMISCHEN ZUSTAND VON RUCKSTANDEN BESTRAHLTER

SBR-BRENNSTOFFE NACH AUFLOSUNG IN SALPETERSAURE

H. Kleykamp

Kernforschungszentrum Karlsruhe
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Die Zusammensetzung,der chemische Zustand und struktu-
relle Eigenschaften von Riickstinden betrahlter SBR-Brenn-
stoffe nach der AuflSsung in 7 ~10n Salpetersiure wer-
den besprochen., Der Riickstand des nach dem deutschen
Standardverfahren hergestellten Mischoxids enthidlt auch
bei mittleren Abbrdnden noch bis zu 30% PuOy bezogen auf
die PuOj—Ausgangskonzentration im Brennstoff. Dagegen ist
die PuOp-Konzentration im Riickstand des nach einem naB-
chemischen Verfahren hergestellten AUPuC-Brennstoffs mit
Werten <0,05%Z PuOy sehr gering. Die Spaltedelmetalle lie-
gen im Riickstand in verschiedenen chemischen Zustdnden
vor; Verteilung und Konzentrationen werden angegeben.

Durch Wiederaufarbeitung des bestrahlten Uran-Plutonium-0Oxids und Riick-
fihrung des gewonnenen Plutoniums in den RefabrikationsprozeB wird der
Kreislauf des Schnellbriiterbrennstoffs geschlossen. Bei der Aufl8sung
werden aber feste Riickstinde beobachtet, die Plutonium enthalten, das

dem Kreislauf verloren geht. Ferner treten im Riickstand Spaltprodukte
auf, die Probleme bei der Konditionierung des Abfalls bereiten kinnen,
Durch Variation der Herstellungs— und Aufl8sungsbedingungen des Misch-
oxids kann man jedoch Menge und chemischen Zustand der Lsungsriickstdnde
verringern bzw. optimieren. Hierzu wurden Aufl&sungsversuche an bestrahl-
ten Brennstoffen durchgefiihrt, die nach Hlteren Standardverfahren und

einem neuen Verfahren (AUPuC) hergestellt worden waren.

Fir das Bestrahlungsexperiment DFR 455 im Rahmen der PSB-Brennelement-—
entwicklung und fiir die KNK II-Erstcorebeladung (Testzone) wurde Uran-
Plutonium—-0xid mit 30% Plutonium im Metallanteil eingesetzt, das durch
mechanisches Mischen von U02, Pqu und reaktiviertem Vorsinterprodukt
und nachfolgendes Pressen und Sintern hergestellt worden war. Die un-—
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gleichmdBige Uran— und Plutonium-Verteilung in den nach diesem Stan-
dardverfahren hergestellten Tabletten ist in /1/ dargestellt. Fiir
die Aufldsungsversuche in 7 bis 10 n Salpetersiure wurden aus dem
Bestrahlungsexperiment DFR 455 Brennstababschnitte aus drei St#ben
sowie aus KNK-II/! Brennstababschnitte aus den Stdben A1.009 und
1B.395 des Brennelements 208 BN und der ganze Stab Al1.1538 aus dem
Brennelement 202 TA ausgewdhlt (Tab.1).

Im Riickstand des DFR 455- und des KNK-II/l1-Brennstoffs sind vorwiegend
Mischoxidreste aus der SHulenkristallzone und der unrestrukturierten
Zone enthalten, In letzterer mit einem Anteil bis zu 50% des gesamten
Brennstoffs wird keine Homogenisierung unter dem EinfluB der Bestrah-
lung erzielt. Die Aufl8sbarkeit eines durch die Fertigung bedingten,
stark U/Pu-inhomogenen Brennstoffs kann widhrend seines Reaktoreinsatzes
nur dann verbessert werden, wenn die Stableistung den Wert 25 kW/m iliber—
schreitet und somit eine geniigend hohe Temperatur zu einer partiellen
Homogenisiérung des Brennstoffs vorliegt. Bei hohen Stableistungen und
einem unglinstigen O0/M-Ausgangsverhiltnis tritt andererseits eine radi-
ale U/Pu-Entmischung des Brennstoffs mit einer relativen Pu-Anreiche-
rung bis zu 507% der mittleren Pu-Konzentration am Zentralkanal auf,

die zu einer Verschlechterung der Aufldsbarkeit fiihrt, wenn die Pu-
Konzentration den Wert 35% PuO2 im Mischoxid i{ibersteigt.

Rlickstdnde aus beiden Bereichen des Brennstoffs aus DFR 455 /2,3/ und
aus KNK-II/1 BE 202 IA /4/ wurden nachgewiesen. In neueren Untersu-
chungen an L8sungsriickstdnden aus KNK~II/1 BE 208 BN wurde insbesondere
der EinfluB der lokalen Stableistung auf die Homogenisierung und die
Entmischung des Brennstoffs unter dem EinfluB der Bestrahlung und damit
auf die Zusammensetzung des Riickstands analysiert. In verschiedenen Ab-
schnitten der Stdbe A1.009 und 1B.395 mit 24 kW/m bis 44 kW/m lokaler-
Stableistung liegt der Riickstand zwischen 12 und 16% des zur AuflSsung

gelangten Brennstoffs. Die mittlere PuO,-Konzentration betridgt, bezogen

2
auf den gesamten Riickstand, zwischen 45 und 50%. Die Partikel stammen

im wesentlichen aus der unrestrukturierten Brennstoffzone mit Werten
bis 98% PuO, und zum geringen Teil aus der SHulenkristallzone. Rontgen-—

2
feinstrukturuntersuchungen an einem der Riickstinde ergeben eine kubische



Tab.l1.

RiickstiZnde bestrahlter SBR-Brennstoffe nach der Aufldsung in 7-10 n HNO

3‘_

Februar

1984

Bestrahlungsexperiment DFR 455 KNK~IT/1 208 BN KNK-II/1 202 TIA Athena Vb FR 2-Vg.7/11
Brennstab 8A5/1A61/1A85 A1.009 A1.1538 RS1TP KVE 165 — 7.83
Brennstoff Y0,77%,3%-x | Y0,77%,3%2= Y0,7%%,3%-x | U0,825%,18%1,97 | Y0,76"%),24°1,96

Herstellungsverfahren Standard Standard Standard Migra AUPuC
Lokaler Abbrand 4 - 5% 1,27 A= 4,27 11,3% 1,2%
Lokale Stableistung 38 ~ 45 kW/m 29 kW/m X =34 kW/m 40 kW/m 50 kW/m
Riickstand/Brennstoff 1,6 — 3,97 15% 147 1,6% 0,227
v0,* 25 - 35% 50% 35% 5% b < 57
Pu0, + AmOZ* 35 = 45% 47% + (< 17) 607 + 27 5% :
Spaltprodukt-Legierungen® 25% < 1% < 2% 407% 0%
Spaltprodukt-Oxidhydrate® 5% 0% 0% 0% > 957
Verunreinigungen® - ~ - 50% -
Pu02+ 1,9 - 4,5% 257 30% 0,57 < 0,05%

* bezogen auf den Riickstand

* bezogen auf die Pqu

-Ausgangskonzentration im Brennstoff

rolL



Phase mit der Gitterkonstante a = 543,4 pm. Daraus folgt, daR die Can-
Struktur des Brennstoffriickstands erhalten bleibt ‘und das 0/M-Verhdlt-
nis bei etwa 2,00 liegt. Die Sekunddrpartikelgr&Be des Riickstands aus
dem Brennstoff der beiden Stidbe ist jedoch stark unterschiedlich, im
Stab A1.009 mit Werten bis zu 1 mm wesentlich gr&Ber als im Stab 1B.395
mit Werten bis zu O,1 mm (Abb.1). Die Brennstoffe stammen aus verschie-
denen Chargen und wurden bei verschiedenen Temperaturen gesintert. Es
ist m8glich, daB auch im Hinblick auf die Ergebnisse an DFR 455 ein

bisher verborgener Parameter beim Aufldsungsprozef fiir die Menge des

Riickstands und die unterschiedlichen SekundidrpartikelgrdRen verantwort-—

lich 1ist.

100 um

Abb.1. Sekunddrelektronenoptische Gefiigebilder der Riickstidnde aus der
Auflésung von KNK-I1/!-Brennstoff, Brennelement 208 BN,
Links: Stab Al.009 (Xlokal = 29 kW/m), rechts: Stab 1B.395
(Xlokal = 24 kW/m); PuOZ—Konzentratlon 40~50%. Man beachte die

unterschiedliche PartikelgrtBe der beiden Riickstinde aus dem

Brennstoff der Belgonucleaire-Fertigung.

In geringer Konzentration werden Ausscheidungen der wihrend des Reaktor-

einsatzes gebildeten hexagonalen Mo-Tc-Ru-Rh-Pd-Legierung beobachtet,
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die vom Brennstoff umschlossen sind und somit in der Salpetersdure nicht
aufgeldst werden konnten oder frei vorliegen und wegen ihrer GrdBe bis zu
etwa 10 um nicht vollstindig in LOsung gegangen sind. Der Anteil der aus
der salpetersauren L8sung wieder ausgefallenen und als Oxidhydrate beob-

achteten Spaltedelmetalle ist in diesen Experimenten gering.

Die Aufl8sungsversuche an einem bis zu einem Abbrand von 11,3% bestrahl-
ten, nach einem trockenen Mischgranulat-Verfahren hergestellten Brennstoff
zeigen, daB die PuOZ—Konzentration im Riickstand auch gering sein kann

und in diesem Fall nur 57 bezogen auf den gesamten Riickstand betrigt.

Die Forderung nach einer verbesserten Aufl8sbarkeit des Mischoxids be-

dingte die Entwicklung neuer Brennstoffe. Der durch Kofdllung als Ammonium—

uranylplutonylcarbonat (AUPuC) und anschlieBende Calcinierung hergestellte
Brennstoff zeichnet sich bereits vor Bestrahlung durch eine sehr gute Uran-
Plutonium—Homogenit#t und Aufl8sbarkeit aus /1/. Dieses Mischoxid wurde

zundchst in der Zusammensetzung U innerhalb der Versuchs-

0,76""0,24°1,96
gruppe Vg.7/I1 im FR 2 bestrahlt. Der Brennstoff des Priiflings 7/83 aus
dem KVE 165 wurde in 7 n Salpetersdure aufgeldst. Der Riickstand betrigt
0,227 bezogen auf den Brennstoff. Darin werden vorwiegend Spaltprodukt-—
oxidhydrate (>957) beobachtet, die nach der vollstdndigen Aufldsung der
wihrend des Abbrands gebildeten Mo-Tc-Ru-Rh-Pd-Legierung aus der salpeter—
sauren L8sung durch Nachfillung entstanden sind (Tab.1). Die kationischen
Hauptkomponenten sind Molybdidnund Ruthenium. Der Riickstand komnnte nicht
isoliert werden, da die Masse nur 27 mg betrug, er wurde daher fiir die
Analyse zusammen mit dem Filter als Schliff prdpariert (Abb.2). Das
rasterelektronenmikroskopische Aufldsungsvermdgen reicht flir eine Be~
stimmung der PrimdrpartikelgrdBe der Oxidhydrate nicht aus; sie liegt
unter 100 nm. Eine rohe Massenbilanz ergibt, daR etwa 807 des bei der

Spaltung des Brennstoffs erzeugten Rutheniums im oxidischen Riickstand

vorliegen.
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Sinterstahl -
Filter

Araldit-
Einbettung

Spaltprodukt -
oxidhydrat -
Ruckstande

100pm | lichtoptisch elektronenoptisch

Abb.2. Lichtoptische und sekunddrelektronenoptische Gefiligebilder von
Sekundirpartikeln aus dem Lbsungsfﬁckstand von bestrahltem
Vg.7/II-AUPuC-Mischoxid; Riickstdnde in den Poreﬁ.des Sinter—
stahlfilters: Spaltproduktoxidhydrate des Molybddns, Techne-

tiums und der Edelmetalle.

Die Aufl&sbarkeit des KNK-II/1-Brennstoffs wird durch die wihrend der
Bestrahlung sich kompensierenden Einfliisse Mischkristallbildung und

makroskopische Entmischung im Temperaturgradienten auch bei einem Ab-
brand bis zu 107 nicht wesentlich verbessert. 25 bis 30% des PuO2 be-

zogen auf dem PuO,-Anteil im Brennstoff bleiben ungeldst. Dagegen ist

die Auflasbarkeitzdes Vg.7/11I-AUPuC-Brennstoffs als sehr gut zu bezeich-
nen., Die Pqu—Konzentration ist mit Werten <0,05% bezogen auf den Pu02—
Anteil im Mischoxid noch niedriger als die filir unbestrahlten AUPuC-
Brennstoff angegebene Konzentration /1/. Es ist jedoch dabei zu beriick-
sichtigen, daB der Pqu—Anteil im AUPuC-Brennstoff niedriger als im
KNK~II/1-Brennstoff und somit die Wahrscheinlichkeit geringer ist, daB
bei der Entmischung unter dem EinfluR des Temperaturgradienten die "kri-

tische'" Konzentration von 35% Pqu erreicht wird. Mit Hinblick auf den
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chemischen Zustand des Molybdins, Technetiums und der Spaltedelme-

talle ist noch nicht geklirt, unter welchen Bedingungen die bereits

in fritheren Untersuchungen /2,3/ beobachteten Nachfillungen dieser

zundchst in L8sung gegangenen Spaltprodukte gebildet werden.

/1/

/2/

/3/
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1. Einleitung

Oie verldBliche Vorhersage der Inventare bestrahlter Re-
aktorbrennstoffe im Hinblick auf Wiederaufarbeitung und
Abfallbehandlung erfordert eine Absicherﬁng der Daten und
theoretischen Methoden durch Vergleiche mit Messungen.

Flir Brennstoffe aus thermischen Reaktoren wurde dies unter
Verwendung von Prdzisionsmessungen an verschiedenen DWR-
Brennstoffen und durch Einsatz genauer Zell~Abbrand-Ver-
fahren mit gutem Erfolg bereits durchgefihrt /1/. Flir

einen ersten Vergleich zwischen Messungen und Rechnungen
fiir Brennstoffe aus dem Schnellen Reaktor KNK werden in
diesem Beitrag routinemédfige Nachbestrahlungsanalysen an
den KNKII/1-Brennelementen NY-202-IA und NY-203-IA von
DreBler, Habicht und Ertel herangezogen /2,3/. Die Rechnungen
dienten auch der Bestimmung von Spaltprodukten, die wichtig

im Hinblick auf die Verglasung des Abfalls sind.

2. Charakteristika der KNK-Brennelemente und der Bestrahlung

Die aufgearbeiteten Brennelemente NY-202-IA und NY-203-IA.
waren benachbarte Kranzelemente der Testzone der KNK-II/1.
Der Coreteil der Brennelemente von 60 cm HBhe war mit

(U, Pu)OZ, die oberen und unteren axialen Blanketteile von
jeweils 20 cm HOhe mit UO2 beladen. Tabelle 1 enthdlt die
Brenn- und Brutstoffzusammensetzungen bei Beginn der Be-

strahlung.
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Tab. 1: Brenn- und Brutstoffzusammensetzung [9/BE7

am Bestrahlungsanfang und integrale Bestrahlungs-

daten der XNKX-II/1-Brennelemente NY-202-IA und
NY-203-IA

NY-202-IA /4/

NY-203-IA /5/

Nuklid Core Blanket Core Blanket
U 235 13833. 39. 13512.1 31.65
U 238 1041. 15614. 1177 .1 15793.
U (total) 14874. 15653. 14689.2 15825.
Pu 238 45.0 43.0
Pu 239 4925, 4810.5
Pu 240 894. 873.5
Pu 241 323. 312.5
Pu 242 77. 74.2
Pu (total) | 6388. 6114.4
Am 241 124, ) 124.3
U+Pu+Am 21262. 15653. 20928. 158251}
U 235/U 93% 0.25% 92% 0.25%
Pu/(U+Pu) 30% 29.4%
ZOllaSt' 192.5 400.
age
Mitt.Abbr. 39.1 .63 76. 1.2
/GHa/ 7 22.8 43.8
a)

geschédtzt nach dem Anfangswert von Am 241 bei NY-203-IA;

Pu 241 wurde entsprechend reduziert.
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Die in den Abbrandrechnungen verwendeten, vereinfachten

Bestrahlungsgeschichten /5/sind in Tab.2 zusammengestellt.

Tab.2: Zeitlicher Verlauf (vereinfacht) der Leistung in

den BE-Coreteilen

NY-202-IA NY-203-IA
Tagea> Mwb) Tagea) MWC) Tage MW Tage MW Tage MW
87. 1.729 | 41. 1.5 714, 0. 1281.6 O. 1495, 1 0.
187. 0. 84. 0. 794, 3.9 1302.4 3.9 1517.1 2.54
212, 4.326 111.8 1.22 | 855. 0. 1325.1 O. 1535.1 0.
322, 0. 193.8 0. 872.5 1.63 1348.1 2.73 1542. 1 3.63
367. 4,326 | 222, 1.63 | 928. 0. 1365.1 0. 1548,9 2.54
579. 0 313.7 O 941.4  4.06 1407.1 2.35 1591.1 1.82
660. 4.326 | 344, 4.06 1073. 0. 1437.1 O.
720. 0. 455, 0. 1133.5 1.79 1462.1 2.73
736. 1.729 | 498, 4,06 1179. 0.

1219.6 3.9

a) Zeit ab Bestrahlungsanfang
b) Leistung erzeugt in 21.262 kg Schwermaterial

¢c) Leistung erzeugt in 20.928 kg Schwermaterial

Bei der Aufarbeitung der KNK-BE wurden Brenn- und Brutstoff
gemeinsam aufgeldst und die in den Ldsungen vorhandenen
Massen und Aktivitdten ausgewdhlter Nuklide bestimmt.
In der Rechnung werden wegen der im Core- und axialen Brut-
mantel unterschiedlichen Energieverteilung der Neutronen
(Spektrum) und Leistung die Inventare separat ermittelt und
anschlieBend addiert. Die flr die Blanketabbrandrechnung
bendtigte Blanketleigtung ergibt sich aus einer 3d-Diffusions-
rechnung und unter Berlicksichtigung axialer Transporteffekte
flir frische BE zu 1.2% der Coreleistung /6/. Durch den Auf-
bau von Plutonium erhdht sich dieser Anteil im Laufe der Be-
strahlung; er erreicht nach 255 Vollasttagen 1.3% /6/.
Bei ndherungswelse linearem Anstieg der Blanketleistung gilt
somit mit T in Vollasttagen und PC(T) als Coreleistung, PBl(T)
als Blanketleistung:

Py (T) % (0.012 + 4.706-10'6T)-PC(T)
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3. Nukleare Daten und Rechenverfahren

Die Verdnderung des Uran- und Plutoniuminventars wdhrend der
Bestrahlung, der Aufbau der Transplutone Americium und

Curium und die Bildung der Spaltprodukte sind bestimmt durch
das KNK-spezifische Neutronenspektrum (verschieden fiir

Core- und Blanketbereiche) und die nuklearenBasisdaten der
Nuklide im Reaktor. Die fiir die durchzufiihrenden Abbrand-
rechnungen bendtigten ef fektiven Neutronenwirkungsquerschnitte
der schweren Kerne wurden aus dem 26-Gruppen-KFK-INR-Satz /7/
unter Verwendung neuester Evaluationen fiir Am- und Cm-Isotope
/8/ durch Kondensation mit Neutronenspektren aus vorliegenden
3d-Diffusionsrechnungen fiir den frischen Reaktor mit bis

zur Coremittelebene eingefahrenen Regelstdben berechnet /6/
~Tab.3. Der Neutroneneinfangsquerschnitt von Pu240 wurde ent-
sprechend dem KfXK-INR2-Satz korrigiert /10/. Bei Einsatz dieser
Wirkungsquerschnitte iiber die gesamte Bestrahlungszeit bleibt
die Anderung des Neutronenspektrums und die variierende Stellung
der Regelstdbe unberilicksichtigt. Eine Vergleichsrechnung fiir
das Core mit Wirkungsquerschnitten, die mit dem Neutronenspek-
trum im Core nach 256 Vollasttagen /9/ bei gezogenen Regel-
stdben kondensiert wurden, ergab jedoch praktisch keine
Anderung (<1%) in den interessierenden Konzentrationen und
Aktivitdten, d.h. die Anderung des Neutronenspektrums spielt
im Core eine untergeordneté Rolle. Der EinfluB der grdBeren
abbrandbedingten Anderung der Neutronenwirkungsgquerschnitte

im Blanket wurde durch Berilicksichtigung der Querschnittsédnde-
rungen, wie sie von Croff /13/ flr das axiale Blanket eines
typischen schnellen Reaktors angegeben werden, untersucht. Im
Blanket des BE NY-203-IA &dndert sich dabei z.B. die Menge an
Pu239 um 9%, die Menge an Pu240 um 22%. Da jedoch das Blanket~-
Pu nur etwa 1.4% des Core-Pu ausmacht, bleibt das Gesamtinven-
tar durch Querschnittsénderungen im Blanket praktisch unbeein-
fluBt.

Fir die Inventarbestimmung im Gesamtbrennelement dirfen daher
die in Tab.3 zusammengestellten Wirkungsquerschnitte frischer

BE verwendet werden.
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Tab.3: Effektive 1-Gruppen-Wirkungsquerschnitte im Core
und axialen Blanket frischer Testzonen-Kranzelemente
der KNKII /6/

Nuklid ~ Core Blanket

A,y AN,
U 235 .282 1.48 .652 2.15
U 236 .310 .218 .681 121
U 238 .182 .102 .267 .054
Np237 .739 .619 1.85 .393
Pu238 .327 1.31 . 805 1.18
Pu239 .197 1.71 . 719 2.17
Pu240 .250%) .659 1.70%) 451
Pu241 .265 1.96 .693 2.92
Pu242 .302 541 .829 .333
Am241 . 952 .586 2.10 .354
Am242 .343 2.34 723 3.61
Am243 675 .520 1.85 .305
cm244 .330 .807 .894 .542
#)

korrigiert entsprechend dem KFKINR-2-Gruppenkonstanten-
satz /10/

Die Querschnittsdaten der Spaltprodukte und der in Tab.3

nicht aufgefiihrten schweren Kerne sowie die Zerfallskon-
stanten der radioaktiven Nuklide etc. entstammen der alten
Schnellreaktordatei des Rechenprogramms ORIGEN /15/. Da

die Spaltproduktguerschnitte dieser Dateil nicht unter Wichtung
mit dem KNK-Spektrum gebildet wurde, haben berechnete Mengen
von Spaltprodukten, flir deren Bildung Neutroneneinfangreak-
tionen eine Rolle spielen, z.B. Cs134, nur orientierenden
Charakter. Dem wird beim spdteren Vergleich mit Messungen
Rechnung getragen. Die Spaltproduktausbeuten wurden entsprechend
neueren Angaben von Rider /11/ korrigiert. Flir die Inventarbe-

stimmung wurde das Rechenprogramm KORIGEN /1/ eingesetzt.
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4, Vergleich von Rechnungen und routinemédfigen Messungen

Die experimentellen Nachbestrahlungsanalysen wurden fiir

die Gesamtmengen an Uran und Plutonium und fiir deren
relative Isotopenzusammensetzungen, flir einige Americium-,
Curium- und Neptuniumisotope sowie fiir die Radiocaktivit&ten
einer Reihe von Spaltprodukten vorgenommen. Filir diese

routinemdBfigen Messungen gilt:

- Ungeldstes Plutonium oder Plutonium in schwerl&slichen
Verbindungen (Molybdate) wird nicht erfaBt;

- Spaltprodukte in schwerldslichen Verbindungen, die als
Feedkl8rschlamm ausfallen, sowie adsorbierte Spaltprodukte
entziehen sich der Messung.

Dies 1l4Bt eine Uberprifung der Rechenwerte durch die MeBwerte
nur flir das»Gesamturan, die relative Plutoniumzusammensetzung
und die Radioaktivitdten der Spaltprodukte Cel141, Cel144/Pr144,
Cs134,137 , Eu155 und Sbh125 zu - Tab.4.
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Tab.4 : Vergleich Rechnung/Messung flir die KNKII/1-
Brennelemente NY-202-IA und NY-203-IA
Core + axiales Blanket

NY-202-123) NY-203-1aP’
Messung Rechnung Messung Rechnung

U 29.0 kg 29.9 kg 28.74 kg 29.3 kg
Pu238 .70 % .73 8 .77 % .77 %
Pu239 77.6 % 77.2 % 78.5 g 78.2 %
Pu2 40 14.6 % 14.7 3 14.3 ¢ 15.6 %
Pu241 5.1 3 6.0 % 4.9 4.0 %
Pu242 2.0 % 1.3 3 1.5 3 1.4 %
ce141°) - 0.02 kCi 0.13 kCi 0.12 kCi
Ce/Pr144| 14.5 kCi 16.8 KkCi 21.7 kCi 23.4 kCi
cs134°) - 0.15 kCi 0.40 kCi 0.52 kci?)
Cs137 2.8 kCi 2.7 kCi 5.7 kCi 5.1 kci
Eul155 0.21 kCi 0.23 kCi 0.28 kCi 0.38 kCi
sb125°) - 0.27 kCi ' 0.21 kCi 0.44 kCi

a) 1 Jahr nach Bestrahlungsende

b) 10 Monate nach Bestrahlungsende
¢) bel NY-202-IA nicht gemessen

d) abgeschatzt

Beilm Gesamturan ergibt sich eine zufriedenstellende Uberein-
stimmung auf 3%. Bezilglich der Isotopenzusammensetzung des

Urans ist folgendes anzumerken: U235 wurde y-spektrometrisch
durch Vergleich mit einem U235-Standard vermessen. Fiir das
Brennelement NY-202-IA wurde dabei aus dem U235-Anteil und dem
Gesamturan auf eine Menge an U238 im bestrahlten Brennstoff
geschlossen, die grdRer als die im frischen Brennstoff

vorhandene Menge ist. Dieses Ergebnis ist physikalisch inkon-
sistent, es ldBt auf eine Unterschdtzung des U235 um nahezu

10% schlieBen, die u.U. durch Ungenauigkeiten im verwendeten
U235-Standard verursacht wurden /14/. Die gemessene Uranzusammen-
setzung ist daher flir einen belastbaren Vergleich mit den Rechen-

werten nicht geeignet.
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Die Schwerl®slichkeit des Plutoniums ist im wesentlichen
bedingt durch das Verfahren zur Herstellung des Mischoxids,
Der in der L&sung befindliche Teil des Plutoniums hat die-
selbe IsbtopenzuSammensetzung wie der nichtgeltste Teil.
zur Yberprliifung der berechneten Zusammensetzung des Gesamt-
plutoniums kann daher die in der Brennstoffl8sung gemessene
Zusammensetzung benutzt werden. |

Es wird - Tab.4 - mit Ausnahme der hSheren Pu-Isotope gute
tibereinstimmung festgestellt; Pu239 auf 0.5%, im Mittel
Pu240 auf 5% und Pu238 aud 2%. Die y-spektrometrische Be-
stimmung von Pu241 ist wegen dessen schwacher y-Intensitit
mit grdBerer Unsicherheit behaftet. Die o-spektrometrisch
abgeschdtzte Menge an Pu242 ist ebenfalls unsicher.

Flir die Radioaktivitdten der Spaltprodukte Cel141, Ce144/Pr144
Cs137 und Eul55 ergibt sich eine zufriedenstellende Uberein-
stimmung zwischen Rechnung und Messung, im Mittel auf etwa

25%. Die fiir Cs137 orientierend berechnete Aktivitédt Uber-
schdtzt den MeBwert um 20%. Flir Sb125, das 10 Monate nach dem
Ende der Bestrahlung etwa 1% der Aktivitdt der Hauptaktivitdts-
lieferanten Ce144/Pr144 betrdgt, ist die berechnete Aktivitét
etwa doppelt so groB wie die gemessene. Diese grofe Diskrepanz
erfordert weitere Untersuchungen, sowohl in experimenteller

als auch in theoretischer Hinsicht.

Ein'vollstandiger,und aussagekrdftiger Vergleich zwischen ge-
messenen und berechneten Nuklidkonzentrationen der KNK-Brenn-
elemente erfordert eine genaue Angabe aller Verluste von Schwer-
metallen und Spaltprodukten sowie zugehBrige Fehlergrenzen der

Messungen. Diese Untersuchungen sind zur Zeit im Gange.

Darliberhinaus werden im jetzigen KNKII/2 Core eine Vielzahl

von Proben aus Actiniden und Spaltprodukten bestrahlt. Die
theoretischen und experimentellen Nachbestrahlungsanalysen werden
die bisherigen guten Erfahrungen abrunden.
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5. Verglasungsrelevante Spaltprodukte im . KNK-Waste

Es wird vorgesehen, den HAW der beiden diskutierten KNK-
Brennelemente zu verglasen. Unter dem Aspekt der Stabilitédt
des Silikatglassystems kommt dabei den Elementen Mo, Ru,
Rh, Pd und Te im HAW eine besondere Bedeutung zu /12/.

Die berechneten Werte sind zur Information in Tab.5 zu-

sammengestellt.

Tab.5 : KNKII/1-BE NY-202-IA und NY-203-IA:
Mengen /g/BE/ verglasungsrelevanter Spaltprodukte

- Jahre nach dem Ende der Bestrahlung
2. 100. 10°
Element BE 202 BE 203 | BE 202 BE 203 BE 202 BE 203
Mo 85.2 163. 85.2 163. 85.2 163.
Ru 56.2 108. 55.2 105. 61.0 116.
Rh . 16.8 31.8 16.8 31.8 16.8 31.8
pd 26.2 48.9 27.2 51.4 27.2 51.3
Te 13.5 25.9 13.7 26.2 14.1 27.0

Die schwache zeitliche Verdnderung der Mengen dieser Elemente
nach der Bestrahlung ist bedingt durch die Stabilitdt der je-
weiligen Hauptisotope und den geringen Zuwachs durch den Zerfall
ldngerlebiger Nuklide in den B-Zerfallsketten ,z.B. Tc99 8 Ru99
mit T1/2 (Tc99) = 2.1-105a. Da bei stabilen Spaltproduktele-
menten die unter Bestrahlung gebildeten Mengen den mittleren

Abbrédnden proportional sind:

Mst.SPP ~ B, B = Abbrand in GWd/t,
und damlt M (B )
M (B) = ~SE:SPP 7o _ o
st.SPP Bo !

gilt mit BO aus Tab.1 z.B. flir Molybdé&dn

_ 85.2 _ . _ )
My, = 355 = B = 3.74:B
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Die Massen der gebildeten verglasungsrelevanten Spalt-
produkte lassen sich auf diese Weise flr jeden beliebigen

Abbrand der Kranzelemente ermitteln.

6. Dank
Frau Dr. I.Brodders danke ich fiir die Bereitstellung
der Wirkungsquerschnitts- und Leistungsdaten der KNK~-

Brennelemente.

Mein Dank gilt auch Herrn Dr.H.Klisters, der durch an-
regende und konstruktive Kritik wesentlich zum Abschluf
dieses Berichts beigetragen hat.

Flr das sorgfdltige Schreiben des Manuskrips bedanke ich
mich bei Frau F.Timke.
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Die Tatsache, daB mit dem KNK-II in der Bundesrepublik Deutschland ein
schneller Reaktor in Betrieb gewesen ist, verschaffte dem Institut fiir
HeiBe Chemie des Kernforschungszentrums Karlsruhe die Gelegenheit, der
ihm bei Institutsgriindung gestellten Aufgabe sehr konkret nachzugehen:
die Wiederaufarbeitung von Briiterbrennstoff zu betreiben. Bis heute wur-
den etwa 20 kg abgebrannten KNK-Brennstoffs fir Experimente eingesetzt.

Als Werkzeug daflir hat das Institut die Anlage MILLI zur Verfligung /1/.
Sie ist dadurch gekennzeichnet, daf im baulichen Rahmen von heif3en Zellen
Apparate im LabormaBstab zur Durchfiihrung des PUREX-Prozesses vorhanden
sind. Als Extraktionsapparate sind Mischer-Absetzer in mehrstufiger Aus-
fuihrung installiert. Das Stufenvolumen betrdagt rund 50 ml, woraus zusammen
mit anderen Randbedingungen folgt, da der Durchsatz der Anlage im Be-
reich kg/Tag Tiegt. Die Durchgdnge zwischen den Stufen haben eine lichte
Weite von 4 mm, was flir das hydraulische Verhalten der heterogen verteil-
ten Losungen und Reaktionsprodukte bedeutet, daB der bestimmungsgemdfe
Betrieb relativ schnell gestdrt werden kann.

Am starksten interessieren Antworten auf die Frage, ob der PUREX-ProzeR

auch fiir die Wiederaufarbeitung von hochabgebrannten Briiterbrennstoffen

generell geeignet ist bzw. an welchen Punkten besondere Schwierigkeiten

auftreten. Im Rahmen dieses Seminars wird von Erfahrungen berichtet, dije
bei Experimenten im 1. Extraktionszyklus gemacht wurden.
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Die Daten der Brennstoffe flir die 2 Experimente sind in Tabelle 1 zusam-
mengestellt. Die Brennstoffe stammten aus Testelementen des KNK-II/1. Das
Material unterschied sich wegen Abbrand und Kihlzeit erheblich in seiner
spezifischen Aktivitat. In beiden Fallen wurde Brennstoff aus der core-
Zone mit dem des blanket-Bereiches gemischt.

Tab. 1: Angaben zu den Brennstoffen

Herkunft BE NY 208 BN BE NY 203 IA
Mittl. Abbrand 11700 MWd/t 74000 MWd/t
in der core-Zone

Kuhlzeit 25 Monate 10 Monate

bis zum Experiment

Der Brennstoff mit der geringeren spezifischen Aktivitdt wurde nach dem in
Abb.1 angegebenen FlieBschema aufgearbeitet /2/. Es wurde ein Kodekontamina-
tionsverfahren durchgefiihrt. Die Brennstoffldsung war etwa 1 molar an Uran
und Plutonium, der Plutoniumanteil betrug 11%, die Summe der ¥ -strahlenden
Spaltprodukte beliefsich auf 27 Ci/1. Das extraktionschemische Gleichge-
wicht wird durch die ebenfalls in Abb.l1 dargestellten Konzentrationsprofile
wiedergegeben. Fur Uran, Plutonium und Wasserstoffionen sind die Zahlen der
Ordinate mit der Dimension g/1 zu lesen, wihrend fiir die Spaltprodukte die
Prozentangabe bezogen auf ihre mit Uran vergesellschafteten Konzentration in
der Brennstoffldsung gilt,

Uran und Plutonium wurden innerhalb von 7 Stufen bis auf einen Rest von
¢0,1% extrahiert. Im Waschextraktor wurden aus der das Extraktionsmittel
flihrenden Phase nur geringe Mengen von Uran und Plutonium riickextrahiert,
der Anteil der Spaltprodukte dagegen noch deutlich vermindert. Die hieraus
resultierenden Trennfaktoren gleichen jenen, die beim PUREX-Prozef iiblicher-
weise erreicht werden. Das Experiment wurde iiber einen Zeitraum von 82 Stun-
den betrieben, innerhalb denen das hydraulische Geschehen mit nur einer er-
kennbaren Storung ablief.
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Der Brennstoff mit der hoheren spezifischen Aktivitat wurde nach einem
FlieBschema aufgearbeitet, das im 1. Extraktionszyklus neben der Dekonta-
mination der Spaltprodukte auch die Uran/Plutonium-Trennung beinhaltet .
Die wesentlichen Details sind aus den Abb.2 und 3 ersichtlich. Danach war
die Brennstoffldsung etwa 0,8 molar an Uran und Plutonium, der Plutonium-
anteil betrug 13% und die ¥ -strahlenden Spaltprodukte summierten sich
auf 220 Ci/1. Die Extraktionsmittellosung wurde wiederum in einer Konzen-
tration von 30% angewandt.

Uran und Plutonium wurden innerhalb weniger Stufen weitgehend extrahiert,
in beiden Phasen ist ein sog.tailing relativ ausgeprdgt, aber die Verluste
liegen wiederum bei €0,1%. Im Bereich des Waschextraktors ist auch hier
die Riickextrahierung von Uran und Plutonium geringfiligig. Das gleiche gilt
bei den Spaltprodukten fiir Casium und Cer, wahrend Zirkon und Ruthenium
wieder deutTich ausgewaschen weraen. Auffallend ist, daB die in der Ex-
traktionsmittelphase verbleibenden Anteile der Spaltprodukte genauso klein
wie und teilweise sogar noch kleiner als im zuerst berichteten Experiment
waren. Das bedeutet mit anderen Worten gesagt, daB bei der Wiederaufarbei-
tung des beziiglich seiner spezifischen f3/ar-Akt1v1tét um etwa den Faktor
10 aktiveren Brennstoffe gleich hohie und teilweise bessere Trennfaktoren
erreicht wurden.

Zum Verstdndnis der Trennfaktoren kann verschiedenes in Rechnung gestellt
werden. Zum einen hat die Zersetzung des Tri-butyl-phosphats in geringerem
Umfang als erwartet stattgefunden. Nach einmaligem Durchlaufen des Extrak-
tionszyklus wurden maximal 50 mg Di-butyl-phosphat /1 festgestellt. Das
Extraktionsmittel wurde nicht rezykliert. Zum anderen wurde die Brennstoff-
16sung kurz vor ihrer Einspeisung in den Extraktor einer erneuten Fest/
fliissig-Trennung mit Hilfe einer Kieselgursdule unterworfen. Damit sollten
hochradioaktive Partikel, die als Keime fiir die Bildung von relativ stabilen,
den normalen hydraulischen PhasenfluB behindernden Suspensionen angesehen
werden, zurlickgehalten werden. Weiter ist die Molaritdt der Waschsdure von
3 M im ersten Experiment auf 1,5 M gedndert worden, was die Abtrennbarkeit
des Zirkons prinzipiell beglinstigt, bei Ruthenium sonst allerdings das
Gegenteil bewirkt. SchlieBlich sei bemerkt, daB wdhrend der Experimentdauer
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von 96 Stunden nur 3 Storungen des hydraulischen Geschehens festgestellt
wurden. |

Die Uran/Plutonium-Trennung (Abb.3) wurde mit dem keduktionsmittel Uran-IV,
das an 2 Stellen als Losung in den Extraktor eingespeist wurde, bewirkt.

Die Konzentrationsprofile lassen erkennen, daB der Gehalt der Extraktions-
mittelphase an Plutonium fortlaufend stark abgebaut wurde und nach 8 Stufen
schlieBlich den Trennfaktor 2.10° ergab. Auf der anderen Seite wurde das
Reduktionsmittel aus der wassrigen Phase langsamer extrahiert und verblieb
am Ende mit einer Konzentration, die zu einem scheinbaren Trennfaktor von 650
fuhrten. Im Experiment mit dem Brennstoff geringerer spezifischer Aktivitat
wurde die Uran/Plutonium-Trennung im 2. Zyklus durchgefiihrt. Dabei wurden
das elektrochemische Reduktionsverfahren eingesetzt und dhnliche Trennergeb-
nisse erreicht.

Nach dem Vergleich der Trennergebnisse zweier Experimente mit Bricerbrenn-
stoff unterschiedlicher spezifischer P/Y'-Aktivit‘dt sol1l eine Betrachtung
der Resultate der Wiederaufarbeitung von UOo-Brennstoff angeschlossen werden.
Die Resultate stammen aus Experimenten, bei denen Brennstoffe nahezu gleicher
spezifischér F!/ﬁ’—Aktivitat eingesetzt und die ebenfalls in MILLI durchge-
fuhrt worden waren. Aus 2 solchen Experimenten sind die Trennfaktoren fiir

die am schWierigsten abzutrennenden Spaltprodukte Zirkon und Ruthenium in
Tab. 2 denen des Briiterbrennstoffexperimentes gegeniibergestellt. Sie geben
das Ergebnis im Uran- und im Plutoniumprodukt bezogen auf die Brennstoff-
10sung wieder. Die Zahlen eines Bezugspunktes unterscheiden sich nicht
systematisch und differieren bis zum Faktor 2, in einem Fall um eine GroRen-
ordnung. Bei einer fallweisen Bewertung der Trennfaktoren kann man dariber-
hinaus Unterschiede in Details der FlieBschemata und in Randbedingungen der
Anlage zur Erlduterung heranziehen.
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Tab. 2: Trennfaktoren fiir Zr-95, Ru-106 und Pu im
Uran- bzw. Plutoniumprodukt, bezogen auf die Brennstofflosung

Brennstoff uos U0, SBR Mox
¥-Aktivitat 150 Ci/1 230 Ci/1 220 Ci/1
Zr-95, 3,5.103 4,0-103 8,6-103
Zr-95p,, 0,4 0,3 0,2
Ru_].06u 230 0,6 6,5
Ru-106p,, 1,5 0,8 1,3

Puy 3-103 5103 210

Bei den Resultaten fir die Uran/Plutonium-Trennung Tiegt das Ergebnis mit
Briiterbrennstoff deutlich hoher. Hierzu trug wesentlich bei, daB die Be-
triebsanalytik zur Zeit des Briuterbrennstoffexperiments Plutonium bis zu
einer tiefer gelegenen Nachweisgrenze bestimmen konnte und daB der Plutonium-
anteil des Brennstoffs hoher war. Insgesamt legen die Ergebnisse die Aussage
nahe, daB die Leistungsfdhigkeit des PUREX-Prozesses fiir die Wiederaufarbei-
tung von hochabgebranntem Briiterbrennstoff dahnlich hoch ist wie fiir die
Wiederaufarbeitung von Brennstoff aus thermischen Reaktoren. Die Grenzen
dieser Aussage liegen bei den eingangs erwdhnten apparativen Besonderheiten
sowie bei der nur kurzen Experimentdauer bzw. der geringen Haufigkeit. Im
Institut flr HeiBe Chemie konnen Langzeiteffekte und auch das Verhalten tech-
nischer Apparate unter heifen Bedingungen nicht studiert werden.

Die Leitung der in diesem Vortrag vorgestellten Experimente lag bei Herrn
Dr. W. Ochsenfeld. An der Ausfiihrung waren vor allem die Mitarbeiter der
Arbeitsgruppe MILLI und des Bereiches Betriebsanalytik beteiligt.

/1/  W. Ochsenfeld et al., IAEA-SM-209/25 (1976)
/2/  H.-J. Bleyl in W. Marth et al., KFK-3278, 93-99 (1982)
/3/  W. Ochsenfeld et al., KfK-2558 (1977)
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CHEMISCHE UND RADIOLYTISCHE SOLVENTZERSETZUNG IM PUREX-PROZESS

L.. Stieglitz, R. Becker

Kernforschungszentrum Karlsruhe



1. Einleitung

Die extraktive Gewinnung der Wertstoffe Uran und Plutonium im Purex
erfolgt bekanntlich anhand von reversiblen chemischen Reaktionen, ndm-
lich der Bildung der Komplexe von Uran und Plutonium mit TBP bei der
Extraktion, und der Zerlegung der Komplexe bei der Riickextraktion. Neben
diesen reversiblen Vorgidngen laufen im Prozess jedoch eine Reihe von
chemischen Reaktionen ab, die eine irreversible Verdnderung der orga-
nischen Phase bewirken. Die entstehenden Zersetzungsprodukte des TBP und
des Verdinnungsmittels kOnnen eine Reihe verfahren- und sicherheitstech-
nische Auswirkungen auf den ProzeB haben. In Abb.l sind eine Reihe von
Effekten aufgefiihrt, die beobachtet wurden bzw. noch Gegenstand von

Untersuchungen sind.

Die wichtigsten Auswirkungen sind Verluste von Uran und vor allem von
Plutonium infolge Bindung an Dibutylphosphorsdure, deren Komplexe
schlecht aus der organischen Phase riickextrahiert werden. In dhnlicher
Weise wird durch Extraktion und Rickhaltung von Spaltprodukten der
Dekontaminationsfaktor, speziell fiir Zirkon und Ruthenium erniedrigt.
Infolge der Bildung von grenzfldchenaktiven Substanzen erfolgt eine
Verdnderung des Phasenverhaltens: Anderung von Entmischzeit, erhdhtes
Entrainment, Emulsionsbildung und gegebenenfalls Anderung der Benetz-
barkeit von Kolonnenboden ist die Folge. Radiolyseprodukte kodnnen
welterhin zur Bildung von Niederschldgen mit Wertstoffen und Spaltpro-
dukten fiihren, mit der Konsequenz, daR vorallem bei Mixer-Settlern das
hydrodynamische Verhalten gestdrt wird; gegebenenfalls mufl durch das
Vorhandensein von Niederschldgen mit erhOhter Radiolyse gerechnet

werden.
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Auswlirkungen GegenmaBnahmen
verfahrenstachnlsch
— Verluste von Wertstoffen (Uran, Plutonium) Optimlerung von FlieBbild
— Ernledrigung des Dekontaminationsfaktors Auswahl von Extraktionsapparaten
{lr Zr, Nb, Ru
- Verinderung des Phasenverhaltens VerkUrzung der Kontaktzelt (Strahlendosis)

flissig-fliissig:  Verldngerung der Entmischzelt
Emulslonshildung

fflissig-fest: Knderung der Benetzbarksit Relnigung des Extraktionsmittels
{bel Kolonnen)

— Knderung der Wertigkeit (Uran, Plutoinum)
— Knderung der Extraktionskinetlk (Stoffiibergang)

— Bildung von Niederschligen (CRUD)
(Stdrung des hydrodynamischen Verhaltens)
(Erhthte Radiolyse)

sicherheitstechnisch

— Blldung von brennbaren Radiolysegasen Abgashehandlung
{Hz, Cy-Cy) Auslegung der Anlagen
— Bildung von ,,Red-0il" Kontrolle der Produktstrime

Einsatz von Reinigungsverfahren
Begrenzung von Temperaturen

Abb.1: Auswirkungen von Radiolyseprodukten auf den Purex—Prozess

radiolytic

substition Ry OPO (OC4Hg)

Ry-0-PO (0C4Hg)2 (C4Hg0)3 PO

as commercial impurity

radiolytic H+ acid
H+ cleavage catalysed
@ @ @ hydrolysis @

R1=polar aliphatic
group

P
<

Abb.2: Bildungsmdglichkeiten von Dibutylphosphat
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Den hauptsdchlichen Auswirkungen kann durch eine Reihe bewdhrter

Gegenmafnahmen begegnet werden

-~ durch Auswahl von Extraktionsapparaten kann die Kontaktzeit und damit
die Strahlendosis reduziert werden

- durch Optimierung des FlieBbildes werden Wertstoffverluste niedrig
gehalten

~ durch Waschverfahren lassen sich Zersetzungprodukte aus dem Solvent

entfernen und ihre Auswirkungen so auf temporidre Effekte reduzieren.

Speziell im Zusammenhang mit der Wiederaufarbeitung von Schnellbriiter-
brennelementen mit hohem Abbrand und kurzen Kilhlzeiten ist mit erhShter
Dosisleistung zu rechnen, so daf der Radiolyse des Solvents und den
damit verbundenen Fragestellungen besondere Bedeutung zukommt. Zur Be-
urteilung dieser Problematik miissen folgende Fragekreise untersucht

werden
a) Ermittlung prozeBrelevanter Zersetzungsprodukte und deren Bildungs-
raten unter realistischen ProzeBbedingungen

b) Abschitzung der zu erwartenden Dosisleistungen und der Strahlendosen

2. Organische Zersetzungsprodukte des Solvents

Infolge der Bedeutung der chemischen und radiolytischen Zersetzungs-—
produkte wurde seit den fiinfziger Jahren die Bildung der Zer-
setzungsprodukte studiert, wobei erst der Fortschritt der amalytischen

Chemie der letzten zehn Jahre belastbare Zahlen liefern konnte.

2.1 Zersetzung des Tributylphosphates

Hauptprodukt des chemischen und radiolytischen Abbaus des TBP ist
Dibutylphosphorsdure (HDBP), (Abb.2), das sich weiter zu Monobutyl-
phosphat und Phosphorsdure abbauen kann /1/. Im ersten Extraktionszyklus
des Purex-Prozesses iiberwiegt die radiolytische Bildung. Infolge der
komplexen Zusammenhdnge ist in realistischen Systemen, d.h. bei Anwe-~
senheit von Sauerstoff, Salpetersdure, Wasser und Schwermetallen, eine

Aufkldrung der verschiedenen strahlenchemischen Einzelprozessen nicht
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moglich. Unsere Untersuchungen befaBten sich deshalb weitgehend damit
realistische Bildungsraten zu ermitteln unter Bedingungen, wie sie bei
der Wiederaufarbeitung vorliegen, d.h. Anwesenheit von organischer und
wdssriger Phase, Salpetersdurekonzentrationen von 0.5 bis 3 M. Fiir 30
Vol-% TBP n-Alkan bei Anwesenheit widssriger Phasen wurden eine Bil-
dungsrate von 80 mg HDBP/Wh ermittelt, ein EinfluB der Salpetersdure-
konzentration im Bereich von 0.5 bis 3 M/1 wurde nicht festgestellt. Beil
gleichzeitiger Anwesenheit von Uran (120 g/1) erniedrigt sich der Wert
auf ca. 70 mg HDBP/Wh. Monobutyiphosphat und Phosphorsdure liegen mit
ihren Bildungsraten um eine Grofenordnung niedriger (2 mg HoMPB/Wh; 6 mg

H3P04/Wh)

Ohne EinfluB der Strahlung, d.h. ausschlieflich aufgrund von Hydrolyse

bilden sich im gleichen System bei Zimmertemperatur 0.3 mg/lh HDBP, bei
50° C ca. 4 mg/lh und bei 75° C ca. 40 mg/lh. Fir moderate Temperaturen,
wie sie im Purex~Prozess vorliegen ist damit die Radiolyse die Hauptur-

sache der TBP~Zersetzung.
2.2 Zersetzungsprodukte des Verdiinnungsmittels

Auch das Verdinnungsmittel, meist ein Alkangemisch von Cyg bis €13
erfidhrt irreversible Verdnderungen (Abb.3). Radikale des Verdiin-
nungsmittels konnen miteinander rekombinieren und Alkane mit hdherem
Molekulargewicht aufbauen, so wurden z.B. Kohlenwasserstoffe zwischen

C24 und C3g identifiziert.

Alkylradikale reagieren auch mit anwesendem Wasser, Sauerstoff, Salpe-
tersdure und nitrosen Gasen zu Abbau und Substitutionsprodukte wie
Ketonen, Carbonsiuren, Nitroalkane, Nitrat- und Nitratestern, die sich
in sekunddre Produkte umwandeln konnen. Alkylradikale konnen fermer mit
TBP-Radikalen rekombinieren und langkettige Phosphate bilden, die radio-
lytisch oder hydrolytisch zu sauren Produkten abgebaut werden. Diese
Verbindungen, von denen verschiedene Homologe und Isomere vorliegen
konnen, sind verantwortlich fiir die Retention von Zirkon und damit fiir
die Erniedrigung der Dekontaminationsfaktoren. Zusammen mit Carbonsduren

stellen sie grenzfldchenaktive Substanzen dar.
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SchlieBlich konnen auch TBP-Radikale miteinander rekombinieren und
Oligomere des TBP aufbauen, die bis zu einem Molekulargewicht von 1058
entsprechend vier TBP-Einheiten identifiziert wurden. Diese Oligomere
konnen ebenfalls durch Dealkylierung saure Phosphorester bilden, die zur

Zirkonretention beitragen konnen.

Alle diese Substanzklassen lassen sich durch bisherige entwickelte
Reinigungsverfahren wie z.B. durch eine Widsche mit alkalischen Losungen
(NapC03) nicht entfernen, sie reichern sich damit im Solvent an und

begrenzen schlieBlich die Lebensdauer des Ldsungsmittels.

Aufgrund der Vielfalt der Zersetzungsprodukte vorallem des Verdiinnungs-
mittels ist eine analytische Erfassung und quantitative Bestimmung der
Einzelspezies aufwendig und schwierig. Als Einzelverbindungen werden
vorallem die Abbauprodukte des TBP wie Mono-, Dibutylphosphat und
Phosphorsdure durch Gaschromatographie und Ionenchromatographie bis zu

einer Nachweisgrenze von 2-5 mg/l erfaBt.

Eine detaillierte Analyse der Zersetzungsprodukte des Verdiinnungsmittels
ist dagegen vom Aufwand her nicht notwendig. Vielmehr wird versucht mit-
hilfe einfacher Mefverfahren summarisch die einzelnen, relevanten Sub-
stanzklassen zu erfassen, ihre Bildungsraten zu ermitteln, sowie durch
physikalisch-chemische MeBgrofen wie Grenzfldchenspannung Verdnderungen
des Solvents zu beschreiben. Die hauptsidchlich angewandten Verfahren

sind in Abb.4 zusammengestellt:

Durch Infrarotspektrometrie lassen sich Gesamtkonzentrationen an ali-
phatischen Carbonylverbindungen abschitzen. Bei Einsatz des technischen
Gemisches Cjp-C13 als Verdiinnungsmittel werden ca. 1:10~3 Mol pro Wh
gebildet. Uber die Messung der elektrolytischen Leitfdhigkeit kdnnen
organische Anionen (als Natriumsalze) bestimmt werden. Durch eine Vorbe-
handlung der Solventproben mit wdssrigen LOsungen abgestufter Basizitdt
kann meftechnisch eine Differenzierung zwischen langkettigen sauren
Phosphatester, Carbonsduren und Enolen erfolgen. Die ermittelten Bil-
dungsraten dieser Substanzklassen sind 3.6’10‘6, 24105 und 1+10~% M/Wh.
SchlieBlich kann durch Polarographie auch die Bildung von Nitroalkanen

und Alkylnitraten verfolgt werden.
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CaH2n+2 -} (C4Hg0)3 PO
+HNO; l \
+NO; R~ CiHe0 (1TBP),
P=0
*H20 y (TBP),
+02 (C4H90), \
| l (Y) l (Y1)
RyCOR,
CauHs0 R-COOH R-C, HsO\ ﬁ i
CasHa7 R-NO2 C,HgO—P=0 (C4Hg0)2 P—O(CHz)m—OT—OH
- /
R-NO HO OC,Hg
RONO,
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Abb.3: Zersetzungsprodukte des Verdiinnungsmittels

Verbindungsklasse Bildungsrate M/Wh  MeBverfahren

Karbonylverbindungen - 1,1x10?% IR

(gesamt)

Karbonsiuren 1x105-22x10% el. Leitfahigkeit
R-CO(OH) |

Enole 1,ix10¢ el. Leitfahigkeit
langkettige saure 3,6x 109 el. Leitféhigkeit
Phosphatester |

Nitroalkane 89x10° Polarographie
R-NO, 3x 105 IR

Alkylnitrate 2,76x 104 Polarographie
R-0 NO, 2,1x10* IR

Abb.b: Bildung von Zersetzungsprodukten im Purex-System
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Die Bildungsraten der erwdhnten Substanzklassen hdngen in starkem MaRe
von der Zusammensetzung des Solvents ab, d.h. es findet eine starke
Wechselwirkung zwischen Verunreinigungen des Verdiinnungsmittels und
radiolytisch erzeugten Radikalen statt. So kann die Strahlenausbeute (G-
Wert) von Nitroverbindungen je nach eingesetzten Verdinnungsmittel um
den Faktor 10 variieren, die von Nitratoverbindungen um den Faktor 7 und

von Ketonen un den Faktor 40.

Auch die Bildung des Dibutylphosphates wird durch Art und Reinheit des
Verdiinnungsmittels beeinfluft und variiert zwischen G-Werten von 0.40
bis 3.63. Grund fiir diesen Effekt ist die Tatsache, daR Energieiiber—
tragungsprozesse von Verdinnungsmittel zum TBP und zuriick stattfinden
und durch geringe Konzentrationen an Verunreinigungen aromatischer
Kohlenwasserstoffe beeinfluBt werden. Odourless Kerosene reagiert als
Energiesenke, es nimmt teilweise Energie von angeregten TBP-Molekiilen
auf, was schlieBlich in geringerer Bildung von HDBP (G-Wert 0.40)
resultiert. HPT, ein hydriertes Propylentetramerers erweist sich als
sehr stabil, es iibertrdgt als angeregtes Molekiil Energie auf das TBP und

fiihrt so zu starker HDBP-Bildung (G-Wert 3,63).

Letztlich hidngt die Wahl des geeigneten Verdiinnungsmittels von der
Philosophie des Verfahrenstechnikers ab. Will man moglichst wenig
Dibutylphosphat, so wdhlt man Verdiinner mit ﬁiederem G-Wert fiir HDBP,
d.h. solche mit einem gewissen Anteil an aromatischen Verunreinigungen.
Man mufl jedoch eine erhdhte Bildung von Zersetzungsprodukten des
Verdiinnungsmittels und damit eine langfristige Verschlechterung des
Losungsmittels in Kauf nehmen. Will man diese langfristige Verschlech-
terung gering halten, so wdhlt man Verdiinner mit hohem G-Wert fiir HDBP,
opfert sozusagen das TBP zugunsten des Verdiinnungsmittels. Hierbei
besteht jedoch die Gefahr, daR zu hohe HDBP-Konzentrationmen zu

Niederschlagsbildung und damit zu StOorungen des Prozesses fiihren.
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Kiihlzeit PWR SNR 300
3a 7a 220d

Aktivitit

Ci/Tg, 18100 3,7-105 4,7-106

Ci/l 186 88 1120

Dosisleistung

W/ 29108 1.1-108 47 -105FP.

1,2 108 Akt.

W/l 0,7 0,27 4,5 FP.

‘ 0,3 Akt.

PWR: 33000 Mwd/t , SNR 30‘0: Core + Ax. Blanket 31 000 MWd/t
Brennstoffldsung: 1 M U + Pu (238g U + Pu/l} = 4,2 1/kg SM

"Abb.5: Spaltproduktkonzentrationen und Dosisleistungen von Brennstoff-

1dsungen
Fuel Extractor Radiation Dose HDBP Calculated
Wh/1 mg/1
CFR 20 vol-% TBP
(43500 MWD/t) Mixer-Settler 2.84 100 (276)
50 d Pulsed Column
cooling (g 15 cm) 0.19 7.6 (19)
centrifugal
contactor 0.06 2.5 (6.2)
30 vol.-% TBP
" Ppulsed Column
(4 15 cm) 0.31 14 (30)

Abb.6: Strahlendosis des Solvents bei der Wiederaufarbeitung von SBR-

Brennelementen
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3. Abschdtzung von Dosisleistung und Strahlendosis

Mit welchen Dosisleistungen hat man nun bei der Wiederaufarbeitung von
Brennelementen aus Schnellbriitern zu rechnen ? Abschdtzungen der Dosis-
leistungen einer repridsentativen FeedlOsung sind in Abb.5 gegeben.
Ausgehend von einem Spaltproduktinventar, das eine thermische Leistung
von 1-3 kW pro Tonne Schwermetall bringt, kommen wir fiir Druckwasser-
reaktoren bei 3 Jahren Kiihlzeit zu einer Dosisleistung von 0.7 W/1,
bezogen auf eine Brennstoffldsung von 238 g/l Schwermetall. Bei einer
Kiihlzeit von 7 Jahren erniedrigt sich diese Dosisleistung auf 0.27 W/1.

/2/.

Demgegeniiber wird fiir die Feed-LOsung eines FBR-Brennelements des SNR-
300 mit einem mittleren Abbrand von 31 000 MWd/t und 220 Tagen Kiihlzeit
eine Dosisleistung von 5 W/1 errechnet, wobei der Anteil der Spaltpro-
dukte bei 4.5 W/1 und der der Aktiniden bei 0.3 W/1 liegt. Ausgehend von
der relativ gut zu ermittelnden Dosisleistung der Feedldsung kann man
versuchen, die im ersten Extraktionszyklus absorbierte Strahlendosis zu

berechnen.

Eine Abschdtzung der Absorption in Pulskolonnen ist mit plausiblen
Annahmen iiber anteilige Absorption von B8, § Strahlung in organischer
und wdssrigen Phase, liber den EinfluB von Kolonnengeometrie, Phasen-—
verhdltnis und Durchsatz durchfilhrbar. Ebenso sind die Verhdltnisse bei
Zentrifugalextraktoren berechenbar. Weit weniger durchsichtig sind die
Verhdltnisse dagegen bei Mischabsetzern, wo die Vorginge in der Misch-
kammer und Absetzkammer nur anndhernd zu betrachten und die Rolle der

Trennschicht nur schwer in Zahlen zu fassen ist.

Zur Abschidtzung der Strahlendosen wurde vorallem von Naylor und Brown
ein Konzept erstellt /3/. In Abb.6 sind die Ergebnisse fiir die ver-

schiedenen Extraktionsapparate zusammengefaft.

Ausgehend von einem Brennstoff des Civil Fast Reaktors (FR) mit einem
mittleren Abbrand von 43 500 MWd/t und extrem kurzer Kiihlzeit von 50
Tagen wurde die Dosisbelastung des Solvents pro Durchgang berechnet und
die zu erwartende Konzentration an Dibutylphosphat abgeschdtzt. Fir die

Anwendung eines Mischabsetzers errechnet sich eine Dosis von 2.8 Wh/1l;
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mit dieser Dosis entstehen ca. 276 mg/l HDBP. Hier sind Stdrungen durch
Niederschlagsbildung zu erwarten. Beim Ubergang zu einer Pulskolonne mit
einem Durchmesser von 15 cm erniedrigt sich die Dosis aufgrund der
kiirzeren Kontaktzeit und der anderen Geometrie des Extraktionsapparates
auf 0.10 Wh/1, d.h. um den Faktor 15. Hierbei werden nur mehr ca. 20
mg/l HDBP erwartet. Beim Ubergang zum Zentrifugalextraktor wird die Do-
sis nochmals um den Faktor 3 erniedrigt, und die gebildete Dibutylphos-

phatkonzentration damit vernachldssigbar klein.

Aus diesen Abschdtzungen geht hervor, daB Mischabsetzer zur Wieder-
.aufarbeitung kurz gekithlter SBR-Brennelemente weniger geeignet, Puls-
kolonnen und Zentrifugalextraktoren dagegen als optimal zu sehen sind.
Aufschlufireich sind in diesem Zusammenhang Ergebnisse von Richardson,
der die Strahlenexposition im ersten Zyklus durch eine Ce-144 Ldsung
simulierte /4/. Es wurde ein vielstufiges System von Miniatur-Zentri-
fugalextraktoren verwendet, die Dosisleistung war 0.9 bis 9.3 W/1,
entsprechend Verhdltnissen, wie sie bei Schnellbriiterbrennstoffen zu
erwvarten sind. Es zeigte sich, daB bei einem Dosisbereich fiir das
Solvent von 0.02 bis 1.98 Wh/1l die Dekontaminationsfaktoren fiir Zirkon
im IAP von 7.8°:105 auf 6+10% zuriickgingen. Die Retention von Uran in
Solvent stieg von 1.3:10=7 auf 5-10-5 Mol/1 die von Plutonium von
2.6+109 auf 1.9:10~7 Mol/1l. Die Verluste von Uran stimmten mit den

Werten Uberein, die aus den HDBP-Konzentrationen zu berechnen waren.

Die Eignung des Purex-Prozesses zur SBR-Wiederaufarbeitung wurde durch
die KNK II-Kampagne an der Milli-Anlage des Instituts flir HeiBe Chemie
erfolgreich demonstriert. Obwohl hier die weniger geeigneten Mischab-
setzer zum Einsatz kamen wurden StSrungen aufgrund radiolytischer
Prozesse nicht beobachtet. Aufgrund der theoretischen Berechnungen im
INR /5/ und dem gemessenen Spaltproduktinventar /6/ wurde bei einer
Kilhlzeit von 10 Monaten und einem mittleren Abbrand von 43 000 MWd/t
(Core + axiales Blanket) eine Strahlendosisleistung vom 2.5 W/1 fiir

R, r und 0.07 W/1 fiir d -Strahler errechnet. Unter Beriicksichtigung der
Geometrie des Milli-Mischabsetzers wurde fiir den 1. Zyklus eine Dosis
von ca. 0.5 Wh/1 abschdtzen 1dBt. Die Konzentrationen relevanter
Degradationsprodukte sind in Abb.7 flir Proben aus den einzelnen Zyklen
aufgefithrt. Die Werte fiir HDBP liegen im ersten Zyklus in dem oben
angegebenen Bereich. Die erhdhten Werte bei der U/Pu-Trennung und Pu-

Reinigung sind teilweise durch die dort erhShten Temperaturen und die
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Konzentration Zersetzungsprodukte

Probenherkunft HDBP lipophile | Carbonséuren Enole R-No,
Phosphate
1AS-08 1. Zykl. 24 2-10°M/1| 5-10° M/I 6-10° 1-104
1 C-016 24 8106 5-10° 1.5-10% 1-104
1AS-08 Pu-Reinigung 59 < 10°% 8-10% < 10% 2-10
1 C-016 v 28.6. 54 - <105 4-10° <10 1-104
1 C-016 v 29.6. 185 5-10° 3-104 <10% 5-104
2 A-016 U/Pu 199 4-10% 2-104 < 10% 5104
2 B-016 U/Pu 155 3-10% 1,5-104 1,2-104 3-104
2 A-016 U-Raff. 33 1-10% 6-10° <105 1,5-104
2 G-016 U-Raif. 17 <10° 7-10° <109 1-104
Feedaktivitit 2,50 W/I 8,y Strahlendosis 0,35 Wh/I
0,07 W/l « 1. Zyklus

Abb.7: Bildung von Zersetzungsprodukten des Solvents bei der KNK-II-Kampagne

in der MILLT
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hohen Konzentrationen an vierwertigen Schwermetallen zu erkldren. Die
Konzentrationen an sonstigen Zersetzungsprodukten liegen knapp oberhalb

der Nachweisgrenzen und erbringen keine prozeBstdrenden Wirkungen.

Generell zeigen damit Laborversuche und Technikumsbetrieb daR der Ein-
fluR der Radiolyse auf den Purex-ProzeR verfahrenstechnisch beherrschbar
ist. Wenig belastbares Material liegt allerdings vor iiber Langzeiteffek-
te am Solvent wenn im Interesse einer Minimierung des organischen Ab-
falls eine weitgehende Rezyklierung der organischen Phase angestrebt
wird. Es ist abzuschdtzen, daR bei wiederholter Rezyklierung die Strah-
lendosis des Solvents sich einem Gleichgewichtswert von 40-50 Wh/1
nidhert. Die dann auftretenden Effekte sind gegenwdrtig noch Gegenstand

von F+E-Arbeiten.
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Zusammenfassung

Mit der MILLI-II-Studie wurde das Konzept einer Pilotanlage zur Wieder-
aufarbeitung von Schnellbriiter-Brennelementen erarbeitet. Ziel ist die
SchlieBung des Schnellbriiterbrennstoffkreislaufs im halbtechnischen
MaRstab, die Gewinnung von Betriebserfahrungen flir GroRanlagen, die
technische Erprobung neuentwickelter Verfahrensweisen zur Okonomischen
und sicherheitstechnischen Optimierung der Wiederaufarbeitung von
Brennelementen fortgeschrittener Reaktoren und die Bereitstellung eines
flexiblen Testbetts flir kiinftige Entwicklungen. Entsprechend dieser
Aufgabenstellung sieht das Konzept insbesondere die Wiederaufarbeitung
von Brennelementen aus SNR 300 und KNK II nach einer Mindestkiihlzeit von
180 Tagen vor, darlberhinaus konnen Brennelemente vom Superphenix-Typ,
von Leichtwasserreaktoren heutiger Bauweise und ggf. wvon fortgeschrit-
tenen Druckwasserreaktoren aufgearbeitet werden. Mit einem Auslegungs-—
durchsatz von 50 kg U+Pu pro Tag ist die Anlage zur vollsténdigen
SchlieBung des Brennstoffkreislaufs von SNR 300 und KNK II geeignet.
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Einleitung

Der schnelle Brutreaktor (SBR) hat - als einziges technisch verfligbares
System - das Potential, die Versorgung einer energiehungrigen und Uber-
volkerten Welt mit elektrischer Energie flir Jahrtausende umwelt- und
resourcenschonend zu decken. Die Grund liegt in der nahezu verlustfreien
Verwertung des Energierohrstoffs Uran im Schnellen Brliter (Abb. 1).
Wahrend ein Leichtwasserreaktor (LWR) zur Erzeugung von einem Gigawatt-—
jahr elektrischen Stroms 205 t Natururan (ohne Wiederaufarbeitung und
Energietrégerrezyklierung) bzw. 120 t Natururan (mit Wiederaufarbeitung
und Energietragerrezyklierung) verbraucht, von denen im ersten Fall 203
Tonnen ungenutzt weggeworfen werden und im 2zweiten Fall 118 Tonnen
zumindest im LWR nicht mehr nutzbar sind, bendtigt der SBR zur Erzeugung
der gleichen Energiemenge nur rund 1,5 t Natururan (l). Mit anderern
Worten, der SBR weist im Vergleich zum LWR mit "alternativer" Entsorgung
einen um den Faktor mehr als 100 verbesserten Ausnutzungsgrad des Urans
auf. Da nach Strategierechnungen von Beckurts et al. (2) die derzeit
einigermafen bekannten Uranvorrdte, 5 Millionen Tonnen der Kategorien
"hinreichend gesicherte” und "geschdtzte zusadtzliche" Vorrdte mit
Erzeugungskosten unter 130 Dollar pro Kilogramm Uran flir die westliche
Welt, selbst bei wverhdltnismdBig moderatem Kernenergieeinsatz mit IWRsS
ohne Wiederaufarbeitung noch im ersten Quartal des nachsten Jahrhunderts
aufgebraucht sein wilirden, ergibt sich unter der Voraussetzung, daB auch
flir kinftige Generationen eine gesicherter Energieversorgung offenge-
halten werden soll, die Notwendigkeit des mdglichst frithzeitigen Uber-
gands zum SBR. Diese Zusammenhdnge rechtfertigen und bedingen die
weltweit in allen wichtigen Industrienationen eingeleiteten  Entwick-
lungsarbeiten, die zum Ziel haben, den SBR und seinen Brennstoffkreis-
lauf technisch verfligbar, wirtschaftlich Konkurrenzfdhig und sicher-
heitstechnisch vertretbar zu machen.

Entwicklungsstand

In Deutschland ist mit der KNK-II ein 20 MwWe-Schnellbriiter-Versuchs-
kraftwerk seit 1977 erfolgreich in Betrieb und mit dem SNR-300 ein 300
MWe-Demonstrationskraftwerk im Bau. Auch auf dem Sektor Brennelement-
fertigung ist mit der ALKEM-Anlage (Kapazitdt 10 jato SBR-Brennstoff)
eine Demo-Anlage entsprechender Kapazitadt vorhanden.
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Uran- Bedarf pro Gigawattjahr an erzeugter elektrischer Energie

205
angereichertes
| +—"Uran
[ | 3%U5
Unat | 120 '
[t0/6Wera] : ,
I
| | 15
: |
1 i ﬂ
LWR ohne WA LWR- Pu-RECYCLE SBR
abge- FP - Fp FP
reichertes E -‘,‘e";ﬂﬁm,s E E
Abfall- U 1] U
Uran | 8.2%U5
[t0/6Wga) 07 "
nur in SBR
168 +-35 verwendbar

{nor in S8R
verwendber) B Pu

Ungenutzt weggeworfenes Energiedquivalent

inGWga 11223 n_1

L.—v___.l
5 78
Ml 30 62 19119
t SKE 363 20

Abb.1: Uranbedarf und Abfallmengen fiir 1 Gigawatt erzeugter elektrischer
Energie mit (a) LWR ohne Wiederaufarbeitung, (b) LWR mit Wieder-

aufarbeitung, und (c) SBR. Nach Haug (1).
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Fir den Erfolg des Schnellen Briiters ist die Energietr&ger—Rezyklierung
durch Wiederaufarbeitung der Brenn- und Brutelemente entscheidend. Sie
hat den Entwicklungsstand einer Demo-Anlage noch nicht erreicht. Zwar
gibt es verschiedene Experimentiereinrichtungen des Kernforschungs-
zentrums Karlsruhe, diese kdnnen aber nicht im Verbund und nicht im
Dauerbetrieb arbeiten und weisen auch von ihrer Ausrlistung und ihrem
Durchsatz her keinen Demo-Charakter auf. Die Erfahrungen mit diesen
Einrichtungen sind auf dieser Tagung (3-5) oder an anderer Stelle (6)
berichtet worden.

Im internationalen Vergleich ist festzustellen, daB auf dem Gebiet der
Schnellbrliter-Wiederaufarbeitung eine Reihe  konkurrierender Indu-
strieldnder einen zum Teil erheblichen Vorsprung gegeniiber der Bundes-
republik aufweisen (7). Dies gilt besonders flir Grofbritannien und
Frankreich, wo Jje eine Demo-SBR-Wiederaufarbeitungsanlage in Betrieb
(Dounraey) bzw. vor der Inbetriebnahme (Marcoule) stehen, aber auch fiir
Japan und -vermutlich die UdSSR. Die Bundesrepublik wird ihre An-
strengungen erhShen missen, wenn sie nicht in einen technologischen

Rickstand gegeniiber diesen Léndern kommen will.

Zielsetzung

Die MILLI-II-Konzeptstudie hatte das Ziel, die Planungsgrundlage flir
eine Wiederaufarbeitungs-Demonstrationsanlage flr Schnellbriter-
Brennelemente 2zu schaffen. Eine weitere Aufgabe der Studie war es, die
Stofrichtungen flir ein briterbezogenes Wiederaufarbeitungs- F+E-Programm
aufzuzeigen und entsprechende Aufgabenstellungen zu identifizieren.

Das in der Studie entwickelte Anlagenkonzept sollte besonders die fol-

genden Zielsetzungen erfiillen:

- Die SchlieBung des Schnellbriiter-Brennstoffkreislaufs ist nach kurzer
Kihlzeit der Brennelemente im Routinebetrieb zu demonstrieren.

- Flir die Auslegung und den Betrieb einer kiinftigen GroBanlage sind

eigene Betriebserfahrungen mit einer Pilotanlage unerlaBlich.

- Die technische Reife neuentwickelter Verfahren zur ErhShung der

Anlagenver fiigbarkeit, zur Verminderung der radioaktiven Abfélle, zur
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weiteren Herabsetzung der Strahlenbelastung der Umgebung und des
Anlagenpersonals, zur Verbesserung der Spaltmaterialliberwachung, und
insgesamt 2zur Vereinfachung des Verfahrens und damit zur Herabsetzung
der Wiederaufarbeitungskosten ist im betriebsrelevanten MaBstab 2zu

demonstrieren.

- Ablaufe wvon nicht bestimmungsgemdBen Betriebsphasen sind unter 'Be-
triebsbedingungen zu untersuchen und die Wirkung von Gegenmafhahmen zu
demonstrieren.

- Die Verarbeitung von Brennelementen kiinftiger Schnellbriiter-GroBkraft-—
werke (z.B. vom Superphenix-Typ) und anderer fortgeschrittener Reak-
toren (z.B. Fortgeschrittene Druckwasserreaktoren) sowie die Wieder-
aufarbeitung der bereits vorhandenen LWR-MOX-Testbrennelemente muf3

moglich sein.

- Die nachtrdgliche Umristung der Anlage auf neue Verfahrensweisen, wie
sie aus kinftigen F+E-Arbeiten hervorgehen konnen, muB gewdhrleistet

sein.
Diese Anforderungen verlangten ein Anlagenkonzept, das einerseits auf
der gesicherten Basis ausgereifter und verfligbarer Technologien beruht
und andererseits eine hohe Flexibilitdat hinsichtlich Verfahren und
Ausriistung garantiert.

Grunddaten

Fir die Anlagenauslegung wurden folgende Referenzwerte festgelegt:

Brennelement: SNR-300

Abbrand: 150 000 mwd/t
Kihlzeit: mindestens 6 Monate
Durchsatz: 50 kg U+Pu pro Tag

Mit der Annahme eines Abbrandes wvon 150 000 MWd/t wird die Moglichkeit
offengehalten, kiinftige Test-Brennelemente mit einem gegeniiber heutigen
Standardwerten deutlich erhShten Abbrand verarbeiten 2zu koénnen. Die

Mindeskiihlzeit von 6 Monaten entspricht einem heute als praktikabel

angesehenen Zielwert und stellt andererseits noch keine unvertretbaren
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Anforderungen an die Auslegung des Abgassystems. Flir die Festlegung des
Nominaldurchsatzes waren zwel BestimmungsgroBen entscheidend: Die An-
wendung von Pulskolonnen im Extraktionsteil erfordert in Verbindung mit
einem PUREX-typischen ProzeBflieBschema einen apparatetechnisch be-
dingten Mindestdurchsatz in der Grofenordnung von 2 kg Schwermetall
(U+Pu) pro Stunde, entsprechend ca. 50 kg Schwermetall pro Tag. Diese
GroBe ist in Beziehung zu setzen zu den auf absehbare Zeit aus deutschen
Schnellbrut-Reaktoren 2zu erwartenden Core-Entlademengen von rund 6,5 t
Schwermetall pro Jahr (davon ca. 6 t/a aus dem SNR-300 und 0,5 t/a aus
der KNK-II), was mit dem angegebenen Durchsatz einer nominellen Anlagen-—
Betriebszeit von 130 Tagen pro Jahr entspricht, einem auch flir Dauer-

betriebstests ausreichenden und verniinftigen Wert.

Ver fahrenskonzept

Das Verfahrenskonzept (8) basiert auf der mechanischen Zerlegung und
Zerkleinerung der Brennelemente im mechanischen Head-End und der an-
schlieBenden chemischen Abtrennung und Reinigung der Wertstoffe Pluto-
nium und Uran mittels eines modifizierten PUREX-Verfahrens. Abbildung 2

zeigt ein stark vereinfachtes Blockschema.

Transport und Zwischenlagerung. Die Brennelemente werden am jeweiligen

Reaktorstandort in einer Dampfwaschanlage wvon anhaftendem Natrium
befreit und danach in luftgekiihlten Transportbehdltern zum Standort der
Wiederaufarbeitungsanlage transportiert. Hier werden sie - unter 2Zu-
hilfenahme der MILLI-II-Einschleusezelle - in luftgekiihlte Zwischen—
lagerbehdlter umgeladen, die als betrieblicher Puffer dienen. Die
Einzelheiten dieser Techniken sind in zwei anderen Vortragen auf dieser

Tagung eingehend dargelegt worden (9, 10).

Mechanisches Head-End. Die eigentliche Wiederaufarbeitung beginnt mit

dem mechanischen Head-End (3, 10), dessen Grundschema in Abb.3 wie-
dergegeben ist. Zur Ubernahme eines Brennelementes (BE) aus einem
Transport— oder Lagerbehdlter wird dieser unter einer kombinierten
Entlade/Einschleusezelle senkrecht angedockt, das Brennelement in die
Zelle gezogen und in einer von sieben Lagerpositionen abgestellt. Zur
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Uberfliihrung in die Zerlegezelle wird das Brennelement horizontal
geneigt. Auf der Zerlegebank werden die BE-Endstilicke mittels einer
Bligelsdge abgetrennt, der BE-Kasten abgezogen, die Stabbefestigungen
geldst, die Brennstibe herausgezogen und diese in einem Magazin
zwischengespeichert. Sie werden anschlieBend in der Brennstabschere in
Abschnitte von etwa 5 cm Ldnge geschnitten und dem Aufllser zugefihrt.
Der DBrennelement-Kasten wird auf derselben Werkbank in verpackungs-
gerechte Stlicke zerschnitten und zusammen mit anderen Strukturmaterial-
Teilen in ein Standard-400-Liter-AbfallfaBl verpackt, einzementiert und
in das Abfall-Pufferlager {iberfiihrt.

Chemisches Head-End. Dieses dient 2zur Vorbereitung der Extraktions-

SpeiselOsung; da in dieser Stufe der Hauptanteil der fllichtigen
Spaltprodukte freigesetzt wird, tragt sie zugleich die Hauptlast der
Abgasreinigung - vgl. das Grundschema in Abb.4. Die in der Brennstab-
schere geschnittenen Stababschnitte werden kontinuierlich in einen von
zwei AuflOsern mit einer Kapazitat von 36 kg Schwermetall gefoOrdert, die
im zyklischen Wechselbetrieb arbeiten (siehe Abb.5). Der Brennstoff wird
in siedender Salpetersadure aufgeldst und die Brennstoffldsung abgezogen.
Die im AuflOserkorb befindlichen ausgelaugten Hillrohrabschnitte werden
mit der ndchsten S&urecharge nachgeldst, mit frischer S&ure gewaschen,
aus dem Aufldser gezogen, auf Spaltmaterial kontrolliert und zur Ab-
fallbehandlung Uberfihrt. Ein Aufldserzyklus dauert nominell 24, min-
destens 18 Stunden. Die BrennstofflOsung wird in einen von 2zwei Reak-
tionstanks uberfiilhrt, auf ihren Restjodgehalt analysiert und, falls
erforderlich, einer chemischen Nachbehandlung 2zur vOlligen Jodaus-
treibung unterzogen (Zusatz von inaktivem Natriumjodat, Einblasen von
Stickoxid und Kochen unter RlckfluB) (8). Die BrennstofflGsung wird nach
Abkiihlung in einer Klarzentrifuge gekldrt und in einen von zwei Feed-
Einstelltanks Uber fiihrt.

Der in der Klarzentrifuge abgeschiedene Kldrschlamm wird bei hinreichend
niedrigem Spaltmaterialgehalt als Abfall weiterbehandelt. MOX-Brenn-
elemente &lterer Fertigung (8ltere KNK II- und IWR-Rezyklierungsele-
mente, SNR 300 Core 1) sind, wie Untersuchungen in der MILLI ergeben
haben, in Salpetersdure nicht ausreichend 10slich (4), so daB Illar-

schlamm aus solchen Brennelementen zur vollstdndigen Gewinnung des
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Spaltmaterials einem NachauflOser zugeflihrt und mittels Salpetersdu-
re/FluBsdure, einem sehr korrosiven Medium, aufgeldst werden muB.
Aufgrund dieser negativen Erfahrungen hat die Alkem 2zwischenzeitlich
zwei Verfahren zur Erzeugung gut 1l0slichen MOX-Brennstoffs entwickelt
und eingefiihrt, das geschilderte Problem ist somit nur tempordr von
Belang.

Abbildung 6 2zeigt ein vereinfachtes FlieBbild der AuflOserabgas—
Reinigung (6). Das Abgas wird unter Luft- oder Sauerstoffzusatz durch
eine Gegenstrom-Waschkolonne geflihrt, in der die bei der Auflosung
gebildeten Stickoxide aufoxidiert und mittels verdiinnter Salpetersaure
zurlickgewaschen werden, wahrend Jod weitgehend im Abgasstrom verbleibt.
Die zurlickgewonnene, schwach jodhaltige S&ure wird in den Aufldser
rezykliert. Das Abgas passiert sodann eine Serie von Aerosolfiltern und
eine Waschkolonne, in der das Jod mittels Natronlauge ausgewaschen wird.
Hierbei wird auch Kohlenstoff-14 als COy absorbiert. Eine abschlieBende
Kaltwasche mit 90-prozentiger Salpetersdure bei bis zu -50° C scheidet
letzte Reste von Jod und Stickoxiden ab. Die Krpyton-Rlckhaltung ist aus
Strahlenschutzgriinden nicht erforderlich, soll jedoch zur betrieblichen
Demonstration eines in Karlsruhe entwickelten einfachen Verfahrens (1),
der Gegenstromwasche mit Dichlordifluormethan (Kdltemittel R12), in die

Anlage aufgenommen werden.

Extraktion. Die Abtrennung und Reinigung des Plutoniums und Urans ge—
schieht durch ein modifiziertes PUREX-Verfahren mit drei Extraktions—
zyklen flr jedes Produktelement (12). Das Standard-Flieflischema (Abb.7)
sieht die Anwendung von 30 Vol.-% TBP und die U/Pu-Trennung im zweiten
Zyklus vor. Es konnen jedoch ohne weiteres andere TBP-Konzentrationen
(z.B. 20 Vol.—%) eingesetzt werden. Als Extraktionsapparate finden
gepulste Siebbodenkolonnen Anwendung, die im Standard-Verfahrensschema
entsprechend Abb.8 angeordnet sind; durch geeignete Verkniipfung der
Kolomnen konnen diese aber auch so durchfahren werden, daB die U/Pu-
Trennung im ersten Extraktionszyklus vorgenommen werden kann. Man
erzielt auf diese Weise ein HOchstmaB an Flexibilitdt hinsichtlich der
Erprobung und Optimierung unterschiedlicher ExtraktionsflieBbilder unter
reprasentativen Betriebsbedingungen. Abbildung 9 zeigt ein vereinfachtes

Verfahrensschema der Endreinigungszyklen.
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Das Extraktionsverfahren weist folgende Besonderheiten auf, die auf KfK-
Entwicklungen beruhen und anhand der FlieBbilder Abb.7 bis 9 erldutert

werden sollen:

l.

Die U/Pu-Trennung in der 1BX-Kolonne und die Pu-Rlickextraktion in der
2BX-Kolonne erfolgen durch interne Elektro-Reduktion (ELKE-Prozef),
die Plutonium-Rickoxidation in den ProduktlOsungen aus der 1BX- und
2BX-Kolonne geschieht ebenfalls elektrochemisch (ROXI-ProzeB) (13).
Diese Verfahren haben nach intensiver Betriebserprobung in MILLI und
WAK sowie neuerdings in der PUTE (im MILLI-II-DurchsatzmaBstab) ihre

Betriebsreife demonstriert(5).

Die waBrigen Raffinat- (Abfall)-Strome aus den Trenn—- und Reinigungs-
zyklen, d.h. die aus den 1A-, 2A- und 2D-Kolonnen ausstromenden
waBrigen Raffinate, sind infolge der vorstehend beschriebenen An-
wendung elektrochemischer Verfahrensweisen praktisch salzfrei. Sie
konnen deshalb in dem zweistufigen Verdampfer 2WI-2WII mit Rektifi-
zierkolonne AFII auf ein sehr kleines Restvolumen eingedampft werden.
Die zurlickgewonnenen, weitgehend aktivitdtsfreien Sdure- und Wasser-—
fraktionen aus der AFII-Kolonne werden Uber die niederaktive Chemi-
kalienvorbereitung (Make-up II) in den ProzeB zurlickgefihrt. Das
Konzentrat aus dem 2WI-Verdampfersumpf wird in die "Rework"- oder R-
Kolonne gefilhrt, in der durch Extraktion mit 30% TBP das "verlorene"
Plutonium zuriickgewonnen wird, und dann zusammen mit dem aus der HA-
Kolonne ausstromenden Raffinat, dem HAW, in das HAW-Verdampfersystem
geleitet. Letzteres besteht ebenfalls aus einem zweistufigen Ver-
dampfer (IWI-1IWII) mit Rektifizierkolonne (AFI). Der HAW wird um
einen Faktor von etwa 4 eingedampft und das HAW-Konzentrat bis zur
Endverfestigung 2zwischengelagert. Die Saurefraktion aus der AFI-
Rektifizierkolonne wird Uber die mittelaktive Chemikalienvorbereitung
(Make-up I) rezykliert, die Wasserfraktion als schwach aktiver Abfall
(LAW) weiterbehandelt.

Flir die Wasche des zu rezyklierenden organischen Extraktionsmittels
wird ebenfalls ein "salzfreier" ProzeB, namlich die Wasche mit
Hydrazincarbonat-Losung in einem Holley-Mott-Mischabsetzer, ange-
wandt. Die verbrauchten Hydrazin-WaschlOsungen werden iuber eine ROXI-
Elektrooxidationszelle geflihrt und das Hydrazin elektrochemisch zu

Wasser und Stickstoff oxidiert. Die praktisch salzfreie ProduktlOsung
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wird in einem Mehrzweck-Verdampfer aufkonzentriert und das Konzentrat

in das HAW-Verdampfersystem (lWI-Verdampfer) eingespeist.

4. Zur Eindampfung vorgesehene wafrige Produkt- und RaffinatlOsungen
missen vor Einspeisung in einen Verdampfer von geldsten oder sus-—
pendierten organischen Verunreinigungen befreit werden. Flr plu-
toniumhaltige ProduktlOsungen ist das Sorptionsverfahren mit Lewapol-
Harzen (13) vorgesehen, wahrend andere Produkt- und Raffinatldsungen
durch die grundsadtzlich bekannte Dampfwdsche (steam strip) gereinigt

werden.

Der besondere Vorteil der beschriebenen Verfahrensweisen besteht darin,
daB alle mittelaktiven waBrigen ProzeBraffinate (MAW) in eine kleine
Hochaktiv-Fraktion, die dem HAW 2zugeschlagen wird, und einfach zu be-
handelnde, teilweise rezyklierbare Niederaktivfraktion zerlegt werden.
Mit anderen Worten, der MILLI-II-Extraktionsprozef erzeugt im Normal-
betrieb keinen waBrigen ProzeB-MAW mehr. Dies stellt wegen der hohen
MBW-Verarbeitungs- und ILagerkosten eine erhebliche Vereinfachung und

Verbilligung des Wiederaufarbeitungsverfahrens dar.

Abfallbehandlung. Fiir die Behandlung und Zwischenlagerung der radioak-

tiven Abfdlle stehen bewdhrte Verfahrensweisen zur Verfligung; das
Vorhandensein entsprechender Betriebsanlagen sollte ein wichtigexr
Gesichtspunkt flir die Standortwahl der Pilot-Wiederaufarbeitungsanlage

sein.

Das HAW-Konzentrat wird in einem Zwischenlager von 40 m® Nutzkapazitit
zwischengelagert und nach kurzer Zwischenlagerzeit an eine am Standort
vorhandene oder 2zu errichtende HAW-Verglasungsanlage abgegeben. Feed-
klé&rschlamm wird entweder dem HAW zugeschlagen oder getrennt zu einem
festen Endlagerprodukt verfestigt. Feste Strukturmaterial- und HUll-
rohrabfdlle werden in Standard-400-Liter-Fasser abgefiillt und ein-
zementiert. Jod und Kohlenstoff-l4-dioxid werden aus der alkalischen
Abgaswasche in Gegenwart eines Oxidationsmittels mit Bariumhydroxid-
Suspension als Bariumjodat bzw. Bariumcarbonat gefdllt, der Niederschlag
wird direkt =zementiert. Mittel- und schwachaktive Abwdsser sowie ent-
sprechende feste Abfadlle werden in Zwischenlagern gesammelt und an eine

am Standort vorhandene oder zu errichtende Konditionierungsanlage
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abgegeben; es wurde bereits darauf hingewiesen, daB die zu erwartenden
Volumina an Flissig-MAW gegenliber einer konventionellen Anlage drastisch

reduziert sind.

Installations— und Wartungskonzept

Das filir die MILLI-II entwickelte Installations- und Wartungskonzept wird
in dem anschlieBenden Beitrag von G. BOhme (l3) eingehend dargestellt,

so daB an dieser Stelle einige grundsdtzliche Anmerkungen ausreichen.

Das Konzept basiert auf einer Installationstechnik, die einen voll-
stdndig fernbedienten und 2zerstoOrungsfreien Ein- und Ausbau aller
Apparategruppen und Rohrleitungen innerhalb des HeifB3zellenkomplexes
ermoglicht. Hierzu werden alle chemischen Apparate, zu funktionellen
Gruppen zusammendgefaBt, in weitgehend genormten Prozefgestellen ("Mo-
dule" oder amerikanisch "Racks") montiert und diese an den Seitenwénden
einer groBen, tunnelfdrmigen ProzeBzelle aufgehingt. Rohrleitungsver—
bindungen, elektrische Zuleitungen usw. werden durch fernbediente
Kupplungselemente hergestellt. Als Fernbedienungswerkzeuge dienen
insbesondere ein durch Beobachtung mit Fernsehkameras steuerbares
Briickenkransystem, erganzt durch Elektromanipulatoren, sowie im Kopfteil
der Anlage, wohin bevorzugt auch die Bedienungselemente verlegt werden,
konventionelle Master-Slave-Manipulatoren unter Direktsicht durch
Strahlenschutzfenster. Der mechanische Prozefiteil ist aus einer Reihe
von ZweckmdBigkeitsgriinden in einem eigenen HeiBzellenkomplex mit
eigenen Bedienungselementen untergebracht, ebenso wie der am Ende des
Zellengebdudes angeordnete hochaktive Reparatur- und Wartungsbereich.
Die aus diesem Konzept sich ergebende Anordnung des Heifzellenkomplexes,
die Anordnung der Prozefimodule in der ProzeBzelle, der exemplarische
Aufbau einzelner wichtiger Prozeflapparategruppen in den Modulen, sowie
Einzelheiten der Fernbedienungsgerdte und vorhandene Erfahrungen mit
diesen werden in dem Beitrag von G. BOhme (13) diskutiert, auf den

ausdricklich verwiesen sei.
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Wir versprechen uns von diesem Konzept besonders folgende Vorteile:

- Stillstandszeiten der Anlage infolge von Wartung, Reparaturen oder
Umrlistung werden gegeniiber konventioneller Bauweise, wie sie etwa die

WAK reprasentiert, erheblich verringert.

- Demzufolge kann mit einer wesentlich erhdhten Anlagenverfiligbarkeit

gerechnet werden.

- Der Wegfall strahlenabschirmender Zellenzwischenwénde flihrt zu einer

kostenglinstigen, kompakten Bauweise.

- Die einfache und schnelle Austauschbarkeit gestattet es, die Zahl der
redundant vorzusehenden Apparate im Vergleich zu konventioneller Bau-

weise erheblich zu reduzieren.

- Die einfache Umrlistbarkeit ermdglicht das Einbringen und Testen neu
entwickelter Verfahrensweisen auch nach Betriebsaufnahme und erfillt
die an eine moderne Pilotanlage zu stellende Forderung nach Flexibi-

litdt in besonderem MaBe.
- Der weitgehende Verzicht auf Personeninterventionen 1ladBt eine deut-
liche Verringerung der Strahlenbelastung des Wartungspersonals er-

warten.

Gebaudekonzept

Zum SchluB sei kurz der Gebdude-Entwurf dargestellt, der in besonderem
Mafle durch das Heif3zellenkonzept bestimmt ist. Die MILLI-II besteht, wie
die in Abb.10 und 11 wiedergegebenen Grund- und Aufrisse zeigen, aus
einem Zellen- und einem Betriebsgebdude. Das Zellengebdude ist 65 m
lang, 35 m breit und erhebt sich 25 m Uber Geldnde. Entsprechend heu-
tigen Genehmigungsanforderungen wurde eine Stahlbetonhiille mit 1,80 m
Wanddicke vorgesehen, die die Zelleneinbauten vor &duferen Einfllissen wie
Flugzeugabsturz, Explosion einer Gaswolke usw. schiitzt. Innerhalb, aber
getrennt von dieser Schutzhiille, befindet sich federnd gelagert und da-
mit erdbebensicher der Zellenblock mit den dazugehOrigen Betriebs- und
Nebenrdumen. Zur Vermeidung von Temperatureinfliissen auf die Schutzhiille

wird auBen eine warmegedammte Metallverkleidung aufgebracht. Das Bau-
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volumen des Zellengebidudes umfaBt rund 55.500 m®.

Das Betriebsgebdude ist eingeschossig mit Teilunterkellerung. Es enthdlt
u.a. Bliro-, Umkleide~ und Aufenthaltsrdume, Werkst&tten und eine Mon-
tagehalle auBerhalb des Kontrollbereichs sowie die analytischen Labors
innerhalb des Kontrollbereichs. Das Ein- bzw. Ausschleusen von radioak-
tiven Materialien (bestrahlte Kernbrennstoffe, feste und fllssige Ab-
fille) erfolgt Uber die sogenannte Behdlterschleuse, neben der ein Che-
mikalien- und Gaslager angeordnet ist. Das KellergeschoB nimmt im we-
sentlichen die Infrastruktur auf, die zur Ver- und Entsorgung der Ge-
samtanlage benotigt wird, wie Zu- und Abluftanlagen, Elektroverteilung,
Heizungsverteilung, Abwassersammelstation, Lager usw. Das Bauvolumen
umfaBt rund 32.000 m®. Neben dem Zellengebdude befindet sich ein Kamin
von 60 m Hohe, {iber den die gefilterte Abluft aus dem Kontrollbereich
der Anlage an die Atmosphédre abgegeben wird.
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Hauptabteilung Bauwesen = Bau, Projekt Schneller Briiter = PSB) und von
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Goldacker (IHCH), L. Grimm (Bau), H. Haug (IHCH), E. Henrich (IHCH), W.
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FERNBEDIENTE INSTANDHALTUNGSTECHNIKEN FUR DIE PILOTANLAGE MILLI II

G. Bbhme, H. Frotscher

Kernforschungszentrum Karlsruhe
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Neben hoher Anlagenverfiligbarkeit und niedriger Personendoses sollten

bei einer Pilot-WA auch ein schneller Wechsel von Prozesskomponenten

und fernbediente Interventionen moglich sein.

Solche Forderungen lassen sich
mit einem Instandhaltungskonzept
erfiillen, welches aus einer
Kombination von HeiBe-Zellen-
Technik und fernbedient aus-
tauschbaren modularen ProzeB-
komponenten besteht.

Abbildung 1 zeigt einige
Varianten dazu:

Die Vorteile des Vorzellen-
Konzepts (Fig. 1) wie z.B.

die Teilabschirmung kommen
jedoch bei einer Pilotanlage
mit geringem Aktivitdts-
inventar und intermittierender
Betriebsweise nicht voll zum
Tragen und die fiir fernbediente
Interventionen notige fort-
schrittliche Fernbedienungs-
technik (EMSM u. TV) eines

Abb.

Fig. 1: Vorzellen-Konzept .

D - Doslerpumpe

F = Férderpumpe

R = Rihrwerk

T - Rohrtrasse

V = Rackversorgung

W= Wérmetauscher -
Rohrbiindel

P - ProzeNgestell

Fig.2: FEMO - Konzept

Fig. 3: MILL] H-Konzept

Prozefzellen-Grundkonzepte mit Modul - Technik
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HEF-shnlich /1/ verbesserten FEMO-Konzepts (Fig. 2) bedarf erst noch
der Bewahrung. Fiir MILLI Il erscheint deswegen die Variante gemdB
Abb. 1, Fig. 3 vorteilhaft. Dabei ist der ProzeB in Funktionsgruppen
(Abb. 2, Pos. 1 bis 26) unterteilt, deren Apparate in Modulen
unterschiedlicher GrdBe montiert und an den Seitenwdnden einer hoch-
und mittelaktiven ProzeBzelle derart angeordnet sind (Abb. 3), daB

Liste zur Apparatesufstallung M{1T4-10, Abb, 6

(1)
(2)
(3)
O}
%)
(6)
)

)
(10}
()
(12)
(13)
(9
(15)
(16)
an
(18)
(19)
(20)
(1)
(22)
(2
(24)
25)
(26)
(n

(28
(29)
(30)
(an
(%)
(33)
(34)
{3s)
(36)
an
(38)
(39)
(40)
()
{42)

Aufltser

At 8ser

Korb-HeSpasition

8 x Faschleuse

Bflanzierung

Sondaraufi¥sar

HA-Yoriage

HA-HS1/H52-HC-Kolonnen + Produkt-wscher
HCP-Verdaspfer

1A-1C-Kalomnen + Produkt-\llscher
18X~1BS-1C~Kalonnen + Produkt-sdschar
2A~2AS-28%/285-2C-Kolonmen + Produkt-Wischar
Pu-Yerdespfer

Make-up [

Behd1 tersbgasruinigung (Pu-naltig)

Yorwische AuflBsaribgas + Behkltarabgasreiniqung (T-FP, Pu-heltig)

HAl=-Yerdeapfer + Make-up 1
Kakd-Verdeapfer

HAM=BahiTter + R-KoTonne

8 x Reck fUr Quarvertrindungan
20/20S~-2E-Kotonmen + Produkt-kischer
Solvent-Ragenaration [
Salvent-Regensration I + [I1
Al rweck-Verdaspfar
Oé-Yerdasgter

2u=Yeraasmfer
Pu=-N{itrat-Lager

U-Yerdespfer
Uranyl -8 trat-Lager
Uranyl-Hitrat-Lager (hohe Anreicherung)
6 x BA=Tanks

§ x HA-RatfinateTanks

2 x Baladadffnung vertikal
BE-Sciwenkainrichtung
BE-Lager

8E-Zer] egubank
Srennttadbichare
Hd11kasten-Ablage
Hub-0rehtisch

[nstandhal tuagszelle
{nstanchal tungsbox

Kinibox filr Edelgaswdsche

Abb. 2

Zellenblock - Grundrif3

mit Apparateaufstellung
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Abb. 3 Zellenblock - Querschnitt

mit Apparateaufstefiung

im Bereich des ModuTkopfes zwischen je zwei Modulen eine HeiBe-Zellen-
Arbeitsstation mit Parallelmanipulatoren und Strahlenschutzfenster
liegt. Damit sind dort fernbedienter Betrieb oder auch fernbe-
diente in-situ-Instandhaltung von Armaturen, Instrumentierungen,
Probenehmern usw. durchfiihrbar (Abb. 4), wie es fiir die Nutzung

der Anlage als Testbett zur Erprobung neuer Apparate und Verfahren
erforderlich ist.

Beim Aus- und Wiedereinbau eines Moduls miissen 40 bis 80 Rohr-
Teitungen de- und remontiert werden. Der groBte Teil sind inaktive
MeB- und Versorgungsleitungen, die gebiindelt durch Wandstopfen

in die ProzeBzelle gefiihrt werden.



Verdampfer

Modul fiir Vorlage-Behdlter und HCP

und HA/HS/HC-

Modul fiir Einstellbehdlter-

Kolonnen

4

Abb



- 176 -

Herausnehmbare Rohrleitungszwischenstlicke (Jumper), deren Schraub-
verbindungen mittels elektrischem Schlagschrauber betdtigt werden,
haben sich dabei bewdhrt (/2/, /3/). Sie verbinden die meist oben
angeordneten Rohranschliisse eines Moduls mit denen der Wandstopfen,
der Nachbarmodule oder der zwischen Modulkopf und Zellenwand gefiihrten
aktiven Rohrleitungstrasse.

~

Abb. 5 zeigt einen derartigen
Versuchsaufbau im KfK/IT-
Technikum,

Es ist offensichlich, daB die
fernbedient 10s- und fligbaren
Rohrleitungsverbindungen bei
diesem Konzept eine Schliissel-
rolle spielen.

Deswegen wurde bei KfK schon
vor 1979 mit der Entwicklung
solcher Bauelemente begonnen.

Sie sind so ausgelegt, daB

sie auch bei groBen Fertigungs-
und Montagetoleranzen sowie

bei z.B. durch thermische
Dehnung hervorgerufener
Deformation der Module im
Betrieb dicht bleiben.

Ihre Belastbarkeit ist

deswegen groBer als der
Formdnderungswiderstand der

Jumper,

Abb. 5

Abb. 6 und 7 zeigen einige der diesen Kriterien geniigenden fernbedienbaren
Rohrleitungsverbindungen, die bei KfK fiir die PAMELA-Anlage der DWK
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in Mol (B) gebaut und kalterprobt wurden und deren Eignung in den
nichsten Jahren im Betrieb dort nachgewiesen werden soll /4/.

Auf grundsdtzlich dhnlicheWeise lassen sich auch Armaturen, Pumpen,
Rihrer, Wdarmetauscher-Rohrbiindel sowie auch Elektroverbindungen und die
mechanischen Befestigungen der Module in den ProzeBzellen fernbedient
de- und remontierbar gestalten.

Abb, 6
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Ein besonderer Vorteil dieser 18s- und fiigharen Verbindungen ist es
auch, daB sie erforderlichenfalls ausschlieBlich mit dem Kranhaken

und einem daran hingenden elektrischen Schlagschrauber betdtigt werden
kdnnen.

Versuche haben bewiesen, daB die Module in chemischen ProzeBzellen
somit auch dann aus- und wiedereingebaut werden konnen, wenn keine
Manipulatoren oder Teleskopkrdne sondern nur ein Briickenkran zur
Verfiigung steht und zur Beobachtung Fernsehkameras mit verschiedenen
Blickrichtungen eingesetzt werden kdnnen.

Beim MILLI II-Konzept sind am Ende der ProzeBzellen abgeschirmte und
unabgeschirmte Positionen zur Dekontamination, Demontage, Reparatur
oder Versch}ottung der mittels Zellenkran transportierten Module
vorgesehen (vgl. Abb. 2, Pos. 39 bis 41).

Abbildung 7 zeigt eine mdgliche Anordnung der Gesamtanlage.
MILL) & Schnitl A -A
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MOGLICHKEITEN ZUR ABFALLMINIMIERUNG UND ZU

VEREINFACHUNGEN IM WIEDERAUFARBEITUNGSPROZESS

H. Schmieder

Kernforschungszentrum Karlsruhe
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Seit den siebziger Jahren werden im Kernforschungszentrum Karlsruhe Ent-
wicklungsarbeiten durchgefiihrt, deren Ziele man in einem Satz zusammen-
fassen kann: Reduzierung des Abfallvolumens und Vereinfachung des Wieder-
aufarbeitungsverfahrens.

Ich mochte Ihnen im ersten Teil des Vortrages lber den Stand dieser Ar-
beiten berichten und mochte im zweiten Teil iiber weitere Moglichkeiten

zur Verfahrensvereinfachung berichten. Alle Verfahren basieren auf Elektro-
chemie. Das zum Allgemeinen.

HAW

1] 3 @ rezykilerbare HNO,
1. EXTRAKTIONS- | «
T TR s @
@ T

~—{ SOVENT]__ "
G | C*'Eﬂ.*“TT )

- — —{ SOLVERT- ™~
a.mzﬂwsj:::. 3. -2vKus [ | o F—=>C —|
G ’ ] whsce <P AW HA-VERFESTIGT
‘ VERDAMPFER
0D S ——
thermisch, T

-

2. Pu-ZYKLUS

-

8

|
¥

Kin0,
Pu-OXALAT-
|- € ITTELAKTIVER ABFALL
* <) AEDUKTION oder OXIDATION wissrige Phase
REFABRIKATION U-PRODUKT > PROZESS-CHEMIKALIEN ——— SOLVENT

mmcn

Abb. 1 BLOCKSCHEMA DES PUREX-PROZESSES MIT REDOX- SCHRITTEN,
CHEMIKALIENZUGABE UND MITTELAKTIVEN ABFALLQUELLEN
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Das erste Bild zeigt sehr vereinfacht ein Verfahrensschema des traditionellen
Purex-Prozesses mit den Reduktions- und Oxidationsschritten sowie den Ab-
fallquellen. Die groBte Menge mittelaktiven Abfalles, der kontinuierlich an-
fallt, entsteht bei der Solventwdsche, wenn Natronlauge bzw. Natriumkarbonat
als Waschldosung verwendet wird.

Nun zum ersten neuen Verfahren. Es ist die Hydrazinwésche. Ziel ist es, das
Natriumnitrat, was aus dem Matriumkarbonat entsteht, das den mittelaktiven
Abfall am Ende bildet und das verfestigt werden muB, zu ersetzen. Das ndchste
Bild zeigt das Verfahren im Blockschema.

ZUM PROZESS ABGAS ZUM PROZESS
[ ._ N - 90%
|__WASCHLOSUNG 0z, (Ha. NO,)
N M 1
i | N
E _ = Upvsnn.sumgg |
TBP SULVENJOWC E.: § S SPABTPROD. ~0l1 é]ili
|HoBP  200mg | 3 = Hose
[3”23 ~0i%%8mwgli = | FLUSS (RELAT) - 015
|FLUSS (RELAT) 30 &

ZUM HOCHAKTIVEN ABFALL. HAW

L

EXTRAKTIONSMITTELWASCHE MIT HYDRAZIN

[HCH

Wir ersetzen das Natriumkarbonat durch Hydrazinkarbonat, das dann nach dem
Solventwascher, und das ist der entscheidende Punkt, sehr einfach durch



Elektrooxidation in gasformige Produkte, namlich hauptsdchlich Stickstoff
und ganz geringe Mengen Stickoxide zersetzt und an die Atmosphdre abgegeben
werden kann. Die verbrauchte Waschlosung wird im Verdampfer hochaufkonzen-
triert und kann dem HAW zugeschlagen werden. Zum Stand des Verfahrens: Wir
haben eine Reihe Laboruntersuchungen zu den chemischen Gleichgewichten und
zur Kinetik der Wasche mit Hydrazin durchgefiihrt und herausgefunden, daB
die Dekontaminationsfaktoren fiir Spaltprodukte und fiir Dibutylphosphat wie
auch die Kinetik des Verfahrens mit Hydrazinkarbonat vergleichbar ist mit
dem Natriumkarbonat-Verfahren. Eine Reihe "heifer" Experimente in einer
Miniaturextraktionsanlage mit Solvent aus der WAK und Solvent aus Milli-An-
lage haben diese Laboruntersuchungen bestdtigt. Es ist geplant das Verfahren
in der Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe zu demonstrieren.

Die Elektrooxidation wird nicht nur flr die Zerstorung des Hydrazins aus der
Solventwdsche verwendet, sondern wird auch verwendet fiir die Oxidation des
Plutonium-III zwischen den Zyklen des Purex-Prozesses. Dort wird als Stabi-
lisator,oder besser gesagt als Nitritfanger, Hydrazin zugegeben, deshalb

kann ich beide Verfahren, die Zerstdrung des Hydrazins in der verbrauchten
Waschlosung und die Zwischenzyklusoxidation der Plutonium-Produktidsung
zusammen behandeln. Die Vorteile des elektrochemischen Verfahrens zur Oxidation
von Hydrazin bzw. Plutonium zeigen sich im Vergleich zum chemischen Verfahren
(siehe folgendes Schema).

PN
TABGAST
—
PE—
| I N
| ™ TSR/ apias
vom 1. Iyklus L——-—sr&uﬂ{—“w—ﬁ/>
— E- OXIDATION
- = g Y 30 kwh® | to-n
é = E vom 1.Zyklus ‘ um 2. Zyklus
= | 13 | 2
N Ao
[Hop = 00000 1 DESORPTIDHSLUFT |
ki ——
om 2.Zyklus
Pu-1V
OXIDATION VON Pu-PRODUKT DURCH RO, ELEKTRO-OXIDATION

VERGLEICH DER OXIDATIONSPROZESSE FUR DAS Pu-PRODUKT

Brennstoff : 20% Pu, HOz/HaHy =5 ; Zahlenwerte : bezogen auf 1/ Brennstoff
#im Fall der reduktiven Plutonivmriickwiische in den Reinigungszyklen ist die gleiche Reduktionsmittelmenge
usdtzlich erforderlich
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In der folgenden Tabelle sind die wesentlichen Ergebnisse der Laborunter-
suchungen zusammengefafBt.

Ergebnisse zur Hydrazin- und Pu(lil)-Oxidation

Anodenreaktion: N;Hs*-4e = N, + SH*

Umsatzbeteiligung der Kathodenreaktion (bis zu 50%)
durch kathodisch geblidete salpetrige Séure:
2 HNUQ + N2H5+ = Ng + N20 +2 Hgo + |’|30+

Durchschnittlicher Strombedari: 80-90 Ah/Mol Hydrazin

Anodische Tellreaktion zeigt Wechsel der Reaktionsordnung
von 0 nach 1 bel ¢, =1(i) /8 = 0,2 cm/min ({(1})

Anodisch gebildeter Sauerstoff an Hydrazinoxidation beteiligt

Pu(ill)-Oxidation: Verlauf = (H*)

Oxidationsweg elektrochemisch und chemisch durch autokatalytische
Oxidation durch HNO,:

2 Pu(lll) + 2 HNO, + HNO3 + 2 H* = 2 Pu(IV) + 3 HNO, + H,0

DurchfluBbetrieb ohne Diaphragma durchfiihrbar

Im ndchsten Bild sehen Sie das Konstruktionsprinzip der Zellen. Der Elektrolyt
wird mdanderformig durch eine Flachzelle geflihrt. Das Gas entweicht nach oben.
Kathodenmaterial und Gehdusematerial ist Titan. Als Anode verwenden wir pla-
tiniertes Material, hauptsdchlich Tantal in Streckblechform. Wir kommen mit
einer Luftkiihlung aus. Die Wasserkiihlung wird nicht bendtigt.
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SPOLLUFT EIN PROBENAHME !—»spnuu/u AUS
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J e |
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ELEKTRO-OXIDATIONSZELLE Mhet

Das ndchste Bild zeigt eine Zelle (ungefdhr 60 cm lang) wie wir sie in unserem
Plutoniumteststand PUTE verwenden.



- 187 -

Sie hat einen Durchsatz von etwa 10 kg Plutonium pro Tag, das entspricht dem
Durchsatz einer 350 t Wiederaufarbeitungsanlage flr die Plutoniumreinigungs-
zyklen. Die Zellen existieren in zwei Ausfilihrungen: aus Hafnium und aus Titan.
Auch Hafnium ist als Kathodenmaterial geeignet. Wir verwenden Hafnium, weil
wir es als Neutronenabsorber zur Vergiftung von Pulskolonnen vorgeschlagen
haben und es unter realistischen Bedingungen demonstrieren wollen.
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Ich komme nun zur Elektroreduktion. Sie wissen, zur Abtrennung von Uran

und Plutonium wird heute meist Uran-(IV) als Reduktionsmittel verwendet,
das extern -erzeugt wird. Wir reduzieren elektrochemisch. Die Reaktion lduft
im Extraktionsapparat selbst ab. Das ndchste Bild zeigt schematisch den
Vergleich zwischen dem elektrochemischen ProzeR und dem Uran-(IV)-ProzeB,
wo Uran-(IV) als Reduktionsmittel extern produziert und dann eingespeist
wird.

URAN -
REZYKLIERUNG 2,3

U-IV HERSTELLUNG

KO-EXTRAKTION R REINIGUNG

URAN
31

PLUTONIUM: 0,75 | U-PRODUKT
kR

A
Pu-PRODUKT 0,75 )

4

IM FALL DER
IN-SITU  REDUKTION :
STROMBEDARF
300

_ e
Wbe—icy

BEDARF AN EXTERN HERGESTELLTEM URAN-(IV) FUR DIE BRUTERBRENNSTOFF-AUFARBEITUNG
BRENNSTOFF : 20%6 Pu; U-{IV}/Pu~3; ZAHLENWERTE : kMol ODER kWh PRO TONNE BRERNSTOFF

Im Beispiel wurde ein Briiterbrennstoff mit 20% PTutonium angenommen. Das Ent-
scheidende ist, daR Sie sehen, es muB mehr als 50% des Brennstoffurans als
Uran-(IV) rezykliert werden, um eine komplette Reduktion zu bekommen. Wird
dagegen im Extraktionsapparat elektrochemisch reduziert, bendtigt man pro t
Brennstoff etwa nur 300 Kilowattstunden.
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Das ndchste Bild zeigt das Konstruktionsprinzip einer Pulskolonne mit
Elektroreduktion. Das Kolonnenrohr und die Siebbdden sind aus Titan wund
wirken als Kathode. Wir verwenden kein Diaphragma, der Zentralstab arbei-
tet als Anode und ist aus platiniertem Tantal hergestellt.

" Isolator -~ - Anode
Kathode Abluft

Spillluft—~_
M g, _——Notiiberlauf
% 10
i Produkt
: organisch
S ': Fehiphasen-
A 1l ehlphasen-
ot ',’ Abscheider.
iy I, o ‘
p| C—1 = 4
Eintritt __ b L/
wéssrig , ‘z'/‘%’
QN[ ,@J Anode
& [
1 Isolator
Siebboden
(Kathode)

Stromzufilhrung

. . IHCH
Elektrolytische, gepulste Siebhodenkolonne, (ELKE),

Das ndchste Bild zeigt eine Fotografie des Mischabsetzers wie er im zweiten
Zyklus der WAK eingebaut ist. Er ist 12-stufig.
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Der Mischabsetzer arbeitet seit etwa 1 1/2 Betriebsjahren in der WAK und
hat das Aquivalent von 40 t Brennstoff durchgesetzt.

Die WAK plant auch den Uran-(IV)~Proze im 1. Zyklus durch einen Elektro-
reduktionsmischabsetzer zu ersetzen. Er ist fertiggestellt und wird im
Moment mit Uran getestet.
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In der ndchsten Tabelle habe ich versucht, sehr stark vereinfacht, die
Trennergebnisse mit E-Mischabsetzern und der Pulskolonne zusammenzustellen.

Trennergebnisse mit den Elektroreduktionsmischabsetzern (EMMA)

und der Elektroreduktionspulskolonne (ELKE)

Trennung_

org. Speiselisung | Pu-Konzentrie- || [Pu] - Speiselsg. Vi | Zellspannung

U/Pu rungsfaktor [Pu] - Raffinat NTS*** fiir Pu v
MILLI-EMMA 10-100 71-93 3-12-3.108 ~4 =5 28-8
~ 0.1 kg Pu/d 02-03 1-35 108- 108 ~10 | 25-5 2-6
WAK*-EMMA _ _ _ L 5 2.8
~‘2’5 kg Pu/d 02-03 1.7-27 1083-10° " 2
ELKE™ : : STCRT I [ 35-5 2.3
~10 kg Pu/d 0,06-0.8 2-43 2108 -108 H 5

*  Wiederaufarbeitungsaniags Karlsruhe
**  Durchsatz 2 350 jato Wiederaufarbeltungsaniage fiir Pu-Feinrelnigung
“**  Zshi der theoretischen Stufen filr U (VI}-Extraktion

Wahrend im Mischabsetzer die Trenneffektivitit durch unvollstandige Re-
duktion in den einzelnen Stufen Timitiert wird. (autokatalytische Oxidation
in derabgetrennten organischen Phase), ist die Trennung in der Pulskolonne
durch die Fluiddynamil¢ begrenzt.

Das zweite, was wir nachweisen konnten und schon durch Modellrechnungen ver-
mutet hatten, ist » daB der ElektroreduktionsprozeR in Pulskolonnen nicht
sensitiv ist gegeniiber dem Parameter Hydrazinkonzentration, weil wir den ProzeR
unter bestimmten Bedingungen sogar ohne Hydrazin betreiben konnten. Sie wissen,
daf bei dem Uran-(IV)-ProzeB hin und wieder in verschiedenen Anlagen

plotzliche Reoxidationen aufgetreten sind, die dann letztlich zum "Umkippen"
des Extraktors gefiihrt haben. Eine Ursache dabei war der Mangel an Hydrazin im
Extraktor.
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Wir sind heute in der Lage iiber ein mathematisches Modell den doch sehr
kompTlexen ProzeB mit angekoppelten chemischen Reaktionen sehr gut zu ver-
stehen. Die ndchste Tabelle zeigt den Modellaufbau fiir die Absetzkammer

eines Mischabsetzers.

Aufbau des Modells, Absetzkammer

Vorgang Ratengleichung, d—[ﬂ&(lm = Konstante

1-aq. Phase

Konvektion R %: (PulVITsE [PulIVI]e)

Reduktion, U(IV) -KqalPullV)1a[U(IV)1a/(IH*] + Kyp) ([H'] + Kyu) K1 = 20900

Reduktion, NHs*, atal. K3alPulIV)aINAHs*Ta/(IH*] + Kip) k33 = koa + 022 (OK; 5. 5.4
Oxidation, HNO, kaglPu(I](HNOJ([H*] -0.4) [NOS] kaa = 208
Elektroreduktion -Br [Pu(IV)]; - Qk Br=01

2-org. Phase

Konvektion + 3;1 ([Pu(IV)}or -[PulV)]g)

Reduktion, U(IV) Ky [PulIV)lo[U(IV)o/([H*]p + Knp) (TH*]o + Knu) K10 =001 ky =299
Oxidation, HNO, + kag [Pufll)]o[HNO,], k3o =exp (7,28 H* + 5,83)

Auf der Basis dieses Modells, das Herr Petrich bei der letzten Internationalen
Solventextraktionskonferenz vorgetragen hat, ist es uns auch mdglich die ver-
schiedenen Prozesse, den alten Eisen-(II)-ProzeB zur Uran-Plutonium-Trennung,

den Hydroxylammoniumnitrat-Prozef, den Uran-(IV)-Prozefl und den Elektroreduktions-

prozef zu bewerten und miteinander zu vergleichen.

Das Ergebnis ist in der ndchsten Tabelle zusammengefaft.



- 193 -

Fe (II) U (IV) Electro
separation efficiency ++ + ++ ++
process stability ++ ++ - ++
Pu concentration factor . ? - + ++
ppetant_tess - : - =
reductant recycle or disposal -- + ot ++
sapioe soee - : - :
PU-HDBP strip - - ++ ++
operating temperature + - + +
corrosion problems —— ++ ++ ++
reductant + equipment costs - - - +
waste costs - + ++ ++

+ favorable conditions - unfavorable conditions

Wir bearbeiten auch, wenn auch in mit sehr viel kleinerem Aufwand, die
elektrochemische Zersttrung von lberschiissiger Salpetersdure. Es ist uns
bisher jedoch nicht gelungen, den optimalen elektrochemischen Katalysator
zu finden, der das gewlinschte Produkt, namlich Stickstoff bzw. N,O Tiefert.

Wir haben ein weiteres Verfahren erfolgreich abgeschlossen, die anodische
Oxidation von Oxalsdure in den Mutterlaugen der Plutoniumoxalatfallung.
Die wesentliche Schwierigkeit war, in diesem Fall eine geeignete Anode

zu finden.

Im nachsten Bild wird im Blockschema die Vereinfachung des PUREX-Prozesses
bei Anwendung der neuen Verfahrensschritte im Vergleich mit dem herkomm-
lichen ProzeB im ersten Bild deutlich.
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REFABRIKATION U-PRODUKT zur HOCHAKTIVEN
ABFALLBEHANDLUNG
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Abb. 4 BLOCKSCHEMA DES PUREX-PROZESSES MIT DEN
NEUENTWICKELTEN VERFAHRENSSCHRITTEN

Lassen Sie mich nun auf zwei neue Moglichkeiten, die wir im Institut disku-
tieren und an denen wir arbeiten mochten, eingehen, die der weiteren Ver-
einfachung des Purex-Prozesses dienen sollen. Wie Sie wissen, ist Wiederauf-
arbeitung, insbesondere Schnellbriiterwiederaufarbeitung, heute noch sehr
teuer. Das ist eine Herausforderung, den ProzeB weiter zu vereinfachen und
daraus leitet sich die Frage ab: Praucht man wirklich drei Zyklen?



In der niachsten Tabelle sind die erreichbaren und erforderlichen Dekonta-

minationsfaktoren fur Spaltprodukte und Plutonium bei einem und sieben
Jahren Kihlzeit fir LWR-Brennstoff zusammengefaBt. Es wird deutlich, duB
bei bestimmungsgemdfem Betrieb nach dem ersten Zyklus fir ldngere Kihl-

zeiten fir die Spaltprodukte nur noch ein relativ kleiner zusatzlicher
Dekontaminationsfaktor erforderlich ist. Deshalb besteht eine gute Chance
die Zyklenzahl im Purex-ProzeB zu reduzieren.

Kiihlzeit Erforderlicher, Erreichte Erforderlicher Erreichter
relevanter Spaltprod.-DF’s Pu-DF Pu-DF
Spaltprod.-DF im 1. Zyklus im 1. Zyklus
d 1] Pu u* Pu* ] U
1 75108 98105 103-5-10° 10%-5- 108
(ZrMb;Ru) | (Zr/Nb;Ru)
: 9-105 108-104
7 97103 1,114 5108 5-108
(Ru) (Ru)

*

.** mit Elektroreduktion

in einfacher Pulskolonne bei 0/a =25

Mittelwert aus verschiedenen Anlagen

Erforderliche und erreichbare Dekontaminationsfaktoren

e

(LWR-Brennstoff, 33000 MWd/1)

Will man Wege finden die Trenneffektivitdt zu verbessern, mu zuerst die

Frage nach der Natur und Ursache der Kontamination beantwortet werden. In

der nichsten Tabelle habe ich in einem Schema versucht Natur und Ursachen

der Kontamination zusammenzufassen und MaBnahmen zur Verbesserung der Trenn-
effektivitdt aufzulisten.
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Natur
der Kontamination Ursache GegenmaBnahme
— stabile Suspension — Feedfeinkldrung (< 1 4)
durch ungeniigende
) Feedkldrung
physikalisch
— Tripfchenver- — Fehiphasenabscheider
schieppung
Spaltprodukte Gleichgewichte in — Optimierung der bekannten

der organischen MaBnahmen:

und wissrigen Phase — Temperatur
— [HNG;]

chemisch — Sittigung
— Isotopenverdiinnung
— Veriinderte Verfahrensweise

filr die Wiischer

Riickvermischung, Zweiteilung der Kolonne

physikalisch insbesendere in
Pulskolonnen
Plutonium
. Ungeniigende Re- Elektroreduktionsverfahren
chemisch duktion bzw. Re-
oxidation

%ﬁ___d

MaBnahmen zur Verbesserung der Dekontaminationsfaktoren

Lassen Sie mich zum AbschluB auf eine mdgliche Verfahrensvereinfachung
eingehen, die die mechanische Eingangsstufe und die Aufldsung bei der
Briiterbrennstoffwiederaufarbeitung betrifft. Beide Verfahrensschritte sind,
so wie heute geplant, verfahrenstechnisch aufwendig und nicht problemlos.

Im nichsten Bild sind die Verfahrensschritte schematisch dargestellt.
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Entfernung Stéibeziehen Stébeschere Korb - Hiilsen
Be-Kasten (Staubentwickiung) Transport  Kompaktierung
Hiilsen-  (Konditionierung?)
P , Monitor
Sige oder Laser A
BE % J Ej | r-%t0 O
I M e 4
I ¥ ¥ 2 L—_* e
____J QL)
| Endlagerl
g Struktur- |
Material Aufliser
) [ Kompaktierung

k& (Konditionierung?)

Endlager Endlager

o

Geplantes mech. Head-End mit Aufldser fiir SBR-BE

Der Gedanke zur Vereinfachung besteht nun darin, mit Hilfe anodischer Oxidation
das Struktur- und/oder Hiillmaterial gemeinsam mit dem Brennstoff aufzuldsen.

Die Merkmale einer solchen Verfahrensweise sind in der folgenden Tabelle
zusammengefaft.
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— Das Verfahren ist technisch in den USA erprobt.
Es wird jedoch nur fiir ,,Exoten-Brennstoff“
(Cermet, MTR-Fuel etc.) angewendet.

— Edelstahl lost sich anodisch in HNO,
besonders gut auf.

— Das BE muB nicht direkt kontaktiert werden.
Es kann der Effekt der Zwischenleiterkorrosion
(bipolare Zelle) ausgeniitzt werden. — F + E

— Eine Storung der Extraktion wird durch den
hohen Salzgehalt nicht erwartet. (F + E)

— Vermutlich sind die heute vorgesehenen Glaser
zur HAW-Verfestigung nicht geeignet. Eisen wird
zum Hauptbestandteil des Verfestigungs-
produktes. — F+E

it
Alternative zum mechanischen Head-End -
Elektroauflisung von Strukturmaterial, Hiilsen und Brennstoff

Die nachste Abbildung soll schematisch die Vereinfachung der Eingangsstufe
veranschaulichen, was im Vergleich mit dem vorletzten Bild deutlich wird.
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Extraktion
v
Verfestigg. | HAW +
FE-Matrix ? Edelstahl
4
Endlager

Gemeinsame Auflosung von Strukturmaterial und Brennstoff
durch anodische Oxidation fiir SBR-Brennelemente

Die Nachteile sind hauptsdchlich in dem notwendigen F+E Aufwand zu sehen,
wobei sich dieser vermutlich auf das Verfestigungsprodukt, das groRe Mengen
Eisen und Legierungsbestandteile aufnehmen muB, konzentriert.

Nachteile und Vorteile der Elektroauflosung sind in der letzten Tabelle
gegeniibergestellt.
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Vorteile Nachteile

— Vermeidung der teilweise — F + E Aufwand betréchtlich:
komplizierten,mechanischen — Verfestigungsprodukt?
Verfahrensschritte im (Fe-Matrix)
hochaktiven Bergich. — Apparateeintwicklung

. — (Extraktionsstudien)
— Vermeidung von festen, & i
hochaktiven Abféllen und Saurerezyklierung
deren Konditionierung. — Erhihtes Produktvolumen?

— keine Bildung von hoch-
aktivem Staub.

— kein Hiilsenmanagement,
kein Hiilsenmonitor.

— geringerer Platzbedarf

Energiebedarf

SNR 300 BE : ~ 1,6t Edelstahl/t Brennstoff
Installiert : 15000-20000 Amp.
Energiebedarf : ~ 5000 kWh/BE

Lisedauer ¢ 10-20h

i

Potential der E-Auflisung

Ich hoffe, es ist mir gelungen, Ihnen aufzuzeigen, daR es Moglichkeiten

gibt, den Wiederaufarbeitungsproze zu vereinfachen, zu verbessern und vor
allen Dingen billiger zu machen. Woran es fehlt oder zumindest mangelt,

sind "heiBe" Arbeitspldtze, in denen die Verfahren demonstriert werden kdnnen.
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DAS MECHANISCHE HEADEND DER
BRUTERBRENNELEMENT-WIEDERAUFARBE ITUNG

H. Lahr, W. Kbhler

Deutsche Gesellschaft fiir Wiederaufarbeitung

von Kernbrennstoffen mbH, Hannover

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
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. Einleitung

Briiterbrennelemente unterscheiden sich vor allem im Aufbau, Abbrand
und in der Brennstoffzusammensetzung von Leichtwasserreaktor-Brenn-
elementen.

In der vorliegenden Arbeit sollen die Auswirkungen dieser Unterschiede
auf den mechanischen Teil des Headends betrachtet werden. Dieser Bereich
der Wiederaufarbeitung ist von besonderer Bedeutunc, da hier der gra-
vierenden Andersartigkeit der Briiterbrennelement-Geometrie begeanet und
damit die anschlieBende Durchfiihrung des PUREX-Prozesses ermoglicht
werden muB.

Schwerpunkt dieser Arbeit ist das Herausstellen evtl. noch notwendiger
Entwicklungsarbeiten; auf Details der BE-Zerlegung wird nicht naher
eingegangen, sie sind Thema der vorhergehenden Vortrdge.
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Definition Headend

Unter der Bezeichnung "Headend" versteht man den Eingangsteil einer

Wiederaufarbeitungsanlage; im allgemeinen reicht dieser Bereich vom

Brennelementempfang bis zum Aufldser.

In der eigentlichen Headend-Zelle werden folgende Aufgaben durch-

gefihrt:

Die flir den Reaktorbetrieb notwendigen Bauteile werden von den
Brennelementen (BE) entfernt

Der Brenn- und Brutstoff wird flr den chemischen Teil der Wieder-
aufarbeitung zugdnglich gemacht
Der Brennstoff wird geldst

Zum Teil werden die BE-Strukturteile als Abfall konditioniert und
das Abgas wird vorgereinigt.

Es gibt verséhiedene Headend-Arbeitsweisen:

Das kombinierte mechanisch-chemische Headend (Chop and Tleach-Verfahren)
wird heute fast ausnahmslos angewendet.

Beim chemischen Headend werden Strukturmaterial und Brennstoff ge-
trennt geldst. Obwohl die gesamte Scherenmechanik entfdllt, Uber-
wiegen die Nachteile: lange LOsezeiten und ein unangenehm zusammen-
gesetzter Abfall (HAW).

Das Verfahren wurde frither in der EUROCHEMIC angewendet.

Beim elektrochemischen Headend werden Claddingmaterial und Brennstoff

in einem Schritt gelost, die Trennung findet erst im ersten Extraktions-
zyklus statt. Im Extremfall kann bei diesem Verfahren auch auf die
BE-Zerlegung verzichtet werden.

Nachteilig sind auch hier lange LOsezeiten und ein HAW mit den ce-
samten Claddinganteilen.

Das Verfahren wird in 2 Pilotanlagen in USA angewendet (Idaho, Aiken).
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Eine schematische Ubersicht der 3 Verfahren ist in Abbildung 1

dargestellt.

Ohne eine detaillierte Wertung vornehmen zu wollen, kann gesagt

werden, daB aufgrund der Verbesserungen auf dem Gebiet der Wartungs-

technik die einstmaligen Nachteile der mechanischen Verfahren nicht
mehr ins Gewicht fallen, d.h. das bewdhrte Chop- and leach-Verfahren

wird auch weiterhin dominieren.

Mechanisch -chemisches  Head -end

BE —=1

Zertegen
des
Brennelements

-

Mechanisches
Zerklainern
der Brennstdbe

g

Chemisches
Herausldsen
des Brennstoffs

|

Strukturmaterial Hiilsen
hemisches Head-end
Chemische
Chemisches .
8E Decladdi —==1 Aufldsung
claddin
¢ 9 des Brennstoffs
Ldsung
des Strukturmaterials
Elektrochemisches Head-end
Elektrochem.
Aufldsung
8E des kompletten
Kernelemants
ABB. 1:  HEAD-END-PRINZIPIEN

ur
Extraktion

zur
Extraktion

zur
Extraktion



3. Spezielles Headend fiir Briiterelemente ?

Briterelemente unterscheiden sich von LWR-Elementen vor allem

in

- der Brennstoffzusammensetzung
- der BE-Geometrie und

- der Reaktorverweilzeit
In Abbildung 2 sind die wesentlichen Unterschiede aufgelistet.

Hierzu ist anzumerken, daB flr jeweils libliche Abbrdnde die Nachzerfalls-
leistung der LWR-Brennelemente aufgrund ihres groBeren Brennstoffinhalts
bei gleicher Kiih1zeit groBer ist als die von SBR-Elementen

(s. Abbildung 3).

Dieses Verhdltnis kehrt sich jedoch durch verschieden lange Kiihlzeiten
wieder um. Wdhrend LWR-Brennelemente nach 7 Jahren aufgearbeitet werden,
sollen Briiterelemente zur Erzielung eines wirtschaftlichen Brennstoff-
kreisTaufs nur 1 Jahr gekiih1t werden.

Infolge des unterschiedlichen BE-Aufbaus resultiert aus Briiterelementen
etwa eine um den Faktor 6 groBere Menge an Strukturmaterialabfall als
aus LWR-Elementen.

Aufgrund der hier aufgezeigten Unterschiede wird ein Headend fiir Briiter-
elemente nicht grundsatzlich anders als filir LWR-BE sein, wegen der
BE-Geometrie sind jedoch Modifikation speziell im mechanischen Teil
notwendig.
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{HR-BE SBR-BE Auswirkungen
Brennstof f ue, uo, / PUO,
Max, Abbrand (core)| 50 GWd/t 85 -~ 140 GHd/t Harmeabfuhr
Warmelelstung (1a) | 10 KW/t 25 - 50 kW/t Harmeabfuhr
Aktivitat (la) | 2,5 iC1/t 5 - 12 MCi/t Strahtuhgseffekte
Spal tprodukte 3.5 % 7- 10% . Extraktlon, Abgas, HAW
Pu-Gehalt (core) 1 3% 16 - 30 % Krittkalitat, Loslichkelt
BE-Lénge 4,5 -5m 2,3 -54m Handling, Zerleguna
Stabdurchmesser 10 - 11 mn .6 - 8,5m Zerleguhg, Schnelden
Hilimaterial Zircaloy Edelstahl Scherkraft beim Choppen
Sturkturmater lal Gltter Gltter,Drahtwendel Zeriegung, Veretnzelung

Skelett Hul lkasten Zerteaung

— Pflaster (Stellite) gggUQGT{&Xéggggg, Zerschnelden
Kuhimittel " Hasser Natrium Na-Verunreinigung, Na-Reaktlonen
Strahleneinfluss — Matertalschwel len Zerleaung
BE-Gewicht 275-840 kg 100-600 kg Handling, Zerlegung

ABB, 2:

=
-

3
-

Z
/

N

Na:hzerfgllswiirmeleisfung IWI-BE]

WESENTLICHE UNTERSCHIEDE VON LWR-UND SBR-BE

103 B,
J \\\ [l LWR (OWR) ;3203;111”
[\ R ,2% U235
pRANNY
TSSBR (Corae) 77,5 GWd/
102
T2 3 45 g 7
Abklingzeit {a]
107
mégsx
o NN
2 NOR
-
[iw; \ \ e | LW R (OWR] 33 GWd/t
— AN T o
S AT 3.2% U235
pr Ty
2 ~800 A ™
= =L LlsgRitorel 775 Gwast
=
<<
10"
o3 6 7
Abklingzeit (a]
ABB, 3:  VERGLEICH VON AKTIVITAT UND NACHZERFALLSWARMELE [STUNG

FUR LWR - UND SBR-BRENNELEMENTE
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4., Vorhandenes Know-how

Aus Abbildung 4 wird ersichtlich, daB weltweit eine Reihe von Anlagen
vorhanden oder 1in Planung ist.

B |HERMES 2 jato  |Head-end Mol Bau
D MILLI-I 1 kg/d Laboranlage Karlsruhe
MILLI-It 5 jato Pilotanlage Karlsruhe |Konzept
................ 50 jato Prototypanlage | ..., |Studie
AT-1 1 kg/d Laboranlage La Hague

F TOR/SAP 5 jato Pitotanlage Marcoule |Bau
HAO/UP-2 | 10 jato(SBR) Pilotaniage La Hague
MAR 600 50 jato Prototypanlage |[Marcoule }Konzept

GB PFRRP 5 jato Pilotanlage Dounreay
CDFRRP 50 jato Prototypanlage |Dounreay |Konzept
IND [ 1 kg/d Laboranlage Kalpakkam |Planung
| ITREC 2 jato Pilotantage Trisaglia |Umbaukon-
zept
CPF 1 kg/d Laboranlage Tokai
JAP |EoF 20 jato | Mock-up Tokai
FRTF 20 jato Pilotaniage Tokai Ptanung
USA IET 100 jato Mack-up Oak Ridge |[Bau
HEF=0RP 100 jato Prototypanlage [Oak Ridge |Planung ge-
stoppt
ABB, U4:  [INTERNATIOMALE SITUATION DER WIEDERAUFARBEITUNG VON

SBR-BRENNELEMENTEN

Am weitesten ist die Entwicklung in Frankreich fortgeschritten, die
Anlage TOR 1 (neues Headend) wird 1984 in Betrieb gehen. Einzelheiten
der franzdsischen Briiterelementbehandlung sind der Abbildung 5 zu
entnehmen. Hier wird auch ersichtlich, daR die BE-Zerlegung bereits
am Reaktor durchgefiihrt wird.



Im Reaktorgebiude Phénix (PX)

ABB. 5:

BRENNELEMENTBEHANDLUNG IN MARCOULE (PHENIX UND TOR-1)

| —y o |
1
b Heifle Telle {Cellule des Elements Irradiés CEY) o
N
Reaklor- Abkling- Ha- Entferng. | | Kipp- K+F abtrenn. HK 6ifnen Stdbe zichen Einbiichsen 8 Biichsen 15t. basket Examination
Eniladung Lagerung im ] Yorrichtung HK auftrenn. {2Halbschalen] | vereinzeln der Stdbe, in in T8 (25¢), ISAl
—_— oo ot R — -3 - o o
PX drum storage Ar-Blasen in Horizonlale {2 Schnitie} verdeckeln, storage Transp. zur
W3- Blasen Schweillen baskel WAA
Loading arm 90d Ar-Atm. Damplwische H2 - Kublun Hochgeschwind) Rachunter- dqu. 6,5 BE Storage basket max. Warme- |
on rotaling Na- Xihlung H#20- Wasche bei 5kW/ Bg Sdge suchung in 18, ange -~ abfihrg. 10kW |
plug 150 °¢ U7 - Kuhlung vorgesehen dockt unter HZ trocken
Derzeil 1XW/BE l
1
L Mechanisches Head- end Tor 1 ol
= et §
libernahme Entladen Puffer- Uiffnen der Pins einzeln Plenum Einzelpin Schneiden in Gefijlit. Korb Auflasen in
der 1B in der der T8 Lagerung Biichsen aus Biichse (Expans. einfiihren in 3-8 cm Stiicke] | zum Auflgser Hu0y nach
] s " . ... -y . o o
WAA (Tor 1} d. Biichsen hergusziehen Chamber) P Stdbeschere transportieren Tor 3
abtrennen I ] {Rotary chopper]
Schneidgerat | | in Avilgser- 33kg/batch,
{spater aul~ ] | Korb Uranus- Aulds.
| scheauben) | | . | qeom krit. sicher]
[ e ——
jowan | !
I,] entfernen }_,
: i
—
IF& £ -Bypass|
vorgesehen
| Aol |

80¢



Im Reaktorgebdude

Post Irradiation Examination (PIE)- Zelle

ABB. 6:

BRENNELEMENTBEHANDLUNG IN DOUNRAY (PFR UND PFRRP)

| P |
o BU-Lagerung '
od. Transport )
nach Windscale i— - T
Reaktor- Transport Abkling- K+ F abtrenn. Ha- Entferng. Post Einbiichsen [ {transport der rlwischen- 1 |
Entladung | _Jour Pie-Zelle | _ llogerung im von BE .| Yom Rumpl- irradiation des Rumpf- __l: transilcan |- ———— Lagerung 4
PFR fuel transfer element ination | t zur WAA der transit
rolor cons |
fuel handling fuel transfer 180- 2704 Laser N2-Wische PIE- Zelle sgefullte inTB Wlasserbecke_n'
ask rotor Na-Kihlung amp{-Wasche ransit can |ta 730-5L04 |
20~ Wiische |
Im WAA- Gebidude { PFRRP)
" Mechanisches Head-end .
re ™
libernahme Herausziehen {ffnen der Herausziehen Freilegen der Pins einzeln Je 2Pins 2Pins schneid Geliillter Auf- Auflisen in
.| der T8 in der dertransit 8 _llronsitcan | {des Rumpf- [ _ [Pin ends- herausziehen | _[leinfihrenin. § _fin 3-5cm-Sick loserkorb D0kg | _ [HKO} |
WAA PFRRP can elements 10-20cm Xasten aus Kasten Stabeschere Plenum bleibt Brernstoifzum . Extraktion
entfernen (rotating bundle {Rotary Cropper) ungeschniften Autliser transp.
Horizontales Hydraul. Motor- 2xL00W-(02- Special chuck L00w-£02- Coltet - chuck Chuck- Loflkiihlung chne Plenum 30kg/batch-
Andocken on Rods in Zer- Laser und 0)- kuser und Conveyor durch Cropper Ti- Aufliser
Wandschleuse legezelle Blasen 02-Blasen u. Aufliserkorh
Entwickelt wird .
Aufschrauben Terschneiden
der Reststruk-
tur in 3Teile
2xLDOW-C02-
Laser und
07 - Blasen

60¢
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In Dounray (s. Abbildung 6) geht man nicht ganz so weit, es werden
“nur BE-Kopf- und FuBstiicke im Reaktorgebiude entfernt; interessant
ist der mehrfache Einsatz von Laser-Schneidgeraten.

Die Situation in Deutschland 1d8t sich durch folgende Entwicklungs-
stufen im Kernforschungszentrum Karlsruhe beschreiben:

- Praxis im LabormaRBstab vorhanden

- Konzept flir eine Pilotanlage (MILLI II) mit 5 jato Durchsatz
vorhanden

- Studie fir ein prototypisches Headend in Arbeit

In den HeiBen Zellen des KfK wurden bisher 3 Test- und 1 Treiberelement
der KNK II zerlegt (s. Abbildung 7).

Die Elemente waren nicht gewaschen, d.h. die aufaetretenen Zerlege-
krdfte waren hauptsdchlich wegen der Natrium-Verklebungen notwendig.
Interessant ist vor allem, daR trotz steigenden Abbrands und kiirzerer
Kiih1zeit die Zerlegezeit stdndig kilirzer wurde, flir das Treiberelement
wurden nur noch 40 Stunden benttigt.

Fiir die Entsorgung ganzer Coreladungen der KNK II wird eine verbesserte
Zerlegemaschine zur Verfiigung stehen. Die in den HeiBen Zellen ver-
einzelten Brennstdbe werden geblichst, im MZFR-Wasserbecken zwischen-
gelagert und schlieBlich in der Anlage TOR/SAP in Marcoule wieder-
aufgearbeitet.

In der MILLI II - Planung (s. Abbildung 8) wurden folgende Prinzipien
berlicksichtigt:

ZellenmaRige Trennung von Mechanik und Chemie

Die Zerlegezelle wird fernbedient gewartet

Zur Abtrennung von Kopf- und FuBstlick wird eine Bligelsdge verwendet

Die Zerkleinerung geschieht mit einer Ein-Stab-Schere

Einzelhejten der Konzeptstudie "MILLI II" sind einem spdteren Vortrag
zu entnehmen.
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BE ABBRAND KUHLZETT TEMPERATUR BUNDEL ZERLEGEKRAFTE ZERLEGEZEIT
MAX, LOK, KASTEN BUNDEL MIT STABE ZIEHEN STABE DRUCKEN
(MWD/T) (MONATE )| AUSSEN OFFEN  KASTEN
c) (kp)
Ny 208 17,000 17 95 144 600 9-12 1.5 MEHRERE WOCHEN
NY 202 60,000 12 135 230 750 3-12 1,5 110 H
NY 203 100,000 "9 210 400(?) 1-25 0,5-13 S50 H
TREIBER -~ 40 H
ELEMENT
ABB, 7: ZERLEGUNG VON KNK-11-BE IN DEN HEISSEN ZELLEN DES KFK
. . WRach Head-ond Prozet-Zefle
[ ] ’ :
! m::m':m : Entiaderelts : Schisuszetly i Zerlegerells _] Abgas
‘ 2] = & 1S 4] 7
PR—— Transport- | § ] :
BE- behfer 11 L3 | B ' [ S Exirsition
S —————ir s i
Pufleriager mmv:l;:;n : susiaden T einsehieusen T reriegen schneiden Rufibren
| : | |
) ! | \L : JI
i i [ ual
| i | [ Stukturtsile
1 ] | | rerdeinem Hetzen-
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5. Fehlendes Know-how

In einer Systemstudie "Mechanisches Headend filir die Wiederauf-
arbeitung von Briiterbrennelementen” sollen evtl. vorhandene
Know~how- oder Erprobungsllicken sichtbar gemacht werden.

Im Rahmen dieser vom Projekt Schneller Briter der KFK initiierten
Studie wird das vorhandene Know-how erfaft, analysiert, bewertet
und fir die Konzipierung eines prototypischen Headends

(50 jato Durchsatz) herangezogen.

Dabei offenkundig werdende Fehlstellen werden deklariert und ent-
sprechende MaBnahmen vorgeschlagen.

Da die Studie noch nicht abgeschlossen ist, so1l am Beispiel der
Brennelement-Zerkleinerung die Vorgehensweise demonstriert werden
(s. Abbildung 9).

Fir alle relevanten Arbeitsschritte, Anordnungen, Wartunaskonzepte
usw. werden die Bewertungskriterien ahnlich aufgelistet und system-
analytisch gesichtet.

Aus dem hier gewdhlten Beispiel ging die Stdbeschere mit der besten
Wertung hervor.

aufgelisteten wesentlichen Komponenten enthalten, die jeweilige Ver-
fligharkeit ist markiert.

Als vorlaufiges Ergebnis steht fest, daB keine der wesentlichen
Komponenten identisch flir das mechanische Briterbrennelement-Headend
verfiligbar ist, allerdings ist auch kein grundsatzlich neues Prinzip
zu entwickeln.
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ZERKLE INERUNGSGERAT VORTEILE NACHTEILE
1, STABSCHERE EINFACH, ERFAHRUNGEN IN DEUTSCHLANDJ BE-VORZERLEGUNG, DURCHSATZ
(EINZELN, MEHRFACH) GUTE SCHNITTQUALITAT 0,3 - 0,5 T U/H, VIEL HANTIERUNG
2, BUNDELSCHERE (MIT ODER LWR-DURCHSATZ 1-1,5 T U/H, WENIG WEN1G ERFAHRUNGEN IN DEUTSCHLAND
OHNE BUGELSAGE ) MANTPULATIONEN, HOHER AUTOMATI- STRUKTURMATERIAL [M AUFLUSER
SIERUNGSGRAD MOGLICH SCHNITTQUALITAT
WARMEABFUHR
HOHE ANFORDERUNG AN SCHNEIDEWERK-
2EUG
3. LASER KEIN VERSCHLEISS AEROSOLENTWICKLUNG, FOKUSSIEREN,
WENIG ERFAHRUNG IN DEUTSCHLAND
4, SHGE GERINGER DURCHSATZ, VERSCHLEISS,
KEINE ERFAHRUNGEN
5. SCHREDDER HOHER DURCHSATZ VERSCHLE1SS, STAUBENTWICKLUNG,
BRANDGEFAHR ,
KEINE ERFAHRUNGEN
GEGENUBERSTELLUNG VERSCHIEDENER ZERKLEINERUNGSVERFAHREN

ABB, 9:

IDENTISCH  |ANDERE GRUBEN| KALT MODIFIKATION| PRINZIP PRINZIP NOCH
VERFUGBAR, [VERFUGBAR, ERPROBT} ERFORDERLICH| BEKANNT NICHT
HEIB ERPROBY HEIB ERPROBT BEKANNT

HUBWAGEN FUR X X

TLB UND TB

BE/BU-AKTIVITATS- X X

MONITOR

K IPPVORR ICHTUNG

FUR BE/BU/BUCHSE X X

WANDSCHLEUSE FUR

BE/BU/BUCHSE X X

ZERLEGEBANK MIT

BUGELSAGE FUR

BE/ AU/ RIICHSE UND X X X

STRUKTURTEFL-

ZERKLE INERUNG

LASERSCHNE | DGERKT X X

FUR HULLKASTEN

STABESCHERE FUR X X

BRENN-U, BRUTSTADE

VERTEJLER FUR STAD- X

ABSCHMITTE

AUFLUSER M, KORB X X

ABB. 10: VERFUGBARKEIT WESENTLICHER HEADEND-KOMPONENTEN
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6. Zusammenfassung

Die Besonderheiten, speziell in der Brennelement-Geometrie,
machen grundsdtzliche Oberlegungen zum Headend der Briiter-
brennelement-Wiederaufarbeitung notwendig.

Nach dem derzeitigen Entwicklungsstand kann nur das Chop- and
leach-Verfahren zur Anwendung kommen.

Das international vorhandene Know-how zum mechanischen Headend

ist vor allem in Frankreich und in GroBbritannien im Pilot-MaBstab
vorhanden, die deutschen Erfahrungen sind durchweg im LabormaBstab.
Doch konnten besonders in den lTetzten Jahren mit der Zerlegung

und teilweisen Wiederaufarbeitung mehrerer KNK II-Elemente im
Kernforschungszentrum Karlsruhe grofie Fortschritte erzielt und

der Briterbrennstoffkreislauf im Kilogramm-MaBstab geschlossen
werden.

Eine systemanalytische Betrachtung und die Konzipierung eines
Prototyp-Headends machen deutlich, daf zwar kaum Verfahrenskompo-
nenten aus dem LWR-Bereich identisch ilbernommen werden konnen,
da jedoch auch keine absoluten Neuentwicklungen notwendig sind.
Der notwendige Entwicklungsaufwand wird sich in Grenzen halten,
k.o.-Punkte sind nicht zu erwarten.





